INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



International application No. 
PCT/EP 99/03007 



Box I Observations where certain claims were found unsearchable (Continuation of item 1 of first sheet) 



This international search report has not been established in respect of certain claims under Article 1 7 (2)(a) for the fol lowing reasons ; 
1. I I Claims Nos.: 

' — 1 because they relate to subject matter not required to be searched by this Authority, namely: 



2. [x] Claims Nos.: 14 

because they relate to parts of the international application that do not comply with the prescribed requirements to such 
an extent that no meaningful international search can be carried out, specifically: 



See supplemental sheet additional Matter PCT/ISA/210 



3. | I Claims Nos.: 

' — ' because they are dependent claims and are not drafted in accordance with the second and third sentences of Rule 6.4(a). 



Box II Observations where unity of invention is lacking (Continuation of item 2 of first sheet) 



This International Searching Authority found multiple inventions in this international application, as follows: 



1. | I As all required additional search fees were timely paid by the applicant, this international search report covers all 

searchable claims . 

2 . | | As all searchable claims could be searched without effort justifying an additional fee, this Authority did not invite payment 

of any additional fee. 

3. I | As only some of the required additional search fees were timely paid by the applicant, this international search report 
— covers only those claims for which fees were paid, specifically claims Nos.: 



4. I 1 No required additional search fees were timely paid by the applicant. Consequently, this international search report is 
' — ' restricted to the invention first mentioned in the claims; it is covered by claims Nos.: 



Remark on Protest | | The additional search fees were accompanied by the applicant's protest. 

| | No protest accompanied the payment of additional search fees. 



Form PCTASA/210 (continuation of first sheet (1)) (July 1992) 



INTERNATION. 



CH REPORT 



International application No. 
PCT/EP 99/03007 



Continuation of Field 1.2 
Claim No. 14 

Insufficiently defined parameters in the equations. In particular, parameter d* which is cited as 
the "numerical value of the thickness of the (co)polymerizate to be produced" is given without 
specifying the unit system to be used. 

The applicant is therefore advised that Patent Claims or portions of Patent Claims laid to 
inventions for which no international search report was drafted normally cannot be the subject 
of an international preliminary examination (PCT Rule 66. 1(e)). Similar to the authority 
entrusted with the task of carrying out the international preliminary examination, the EPO also 
does not generally carry out a preliminary examination of subject matter for which no search 
has been conducted. This is also valid in the case when the Patent Claims have been amended 
after receipt of the international search report (PCT Article 19), or in the case when the 
applicant submits new Patent Claims pursuant to the procedure in accordance with PCT 
Chapter II. 
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INTERN5WIONAL SEARCH REPORT 



International . (cation No 

PCT/EP 99/03007 



A. CLASSIFICATION OF SUBJECT MATTER 

IPC 6 B01J8/24 B01J8/44 C08F2/34 C08F10/00 



According to International Patent Classification (IPC) or to both national classiticalion and IPC 



B. FIELDS SEARCHED 



Minimum documentation searched (classiticalion system followed by classification symbols) 

IPC 6 B01J C08F 



Documentation searched other man minimum documentation to the extent that such documents ate included in the fields searched 



Electronic data base consulted during (he international search (name of data base and, where practical, search terms used) 



C. DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Category • 


Citation ol document, with indication, where appropriate, of the relevant passages 


Relevant to claim No. 


Y 


EP 0 825 204 A (BP CHEMICALS SNC ;BP CHEM 


1-3,6, 




INT LTD (GB)) 


9-12 




25 February 1998 (1998-02-25) 






column 4, line 25 -column 5, line 18 






column 6, line 43 - line 55 






column 8, line 9 -column 9, line 2 






column 12, line 24 - line 47 






figure 1 




Y 


EP 0 101 893 A (BASF AG) 


1,2 




7 March 1984 (1984-03-07) 






the whole document 




Y 


US 3 829 983 A (WHITE NEWELL J) 


1,3,6, 




20 August 1974 (1974-08-20) 


9-12 


A 


column 2, line 57 -column 3, line 46 


5 




claims 1,5,6; figures 1-3 











LH 



Further documents are listed in the continuation ot box C. 



Patent family members are listed in annex. 



* Special categories ol cited documents : 

'A' document defining the general state of the art which is not 

considered to be of particular relevance 
*E* earlier document but published on or after the international 

filing dale 

*L* document which may throw doubts on priority claim(s) or 
which is cited to establish the publication date of another 
citation or other special reason (as specified) 

'O* document referring to an oral disclosure, use, exhibition or 
other means 

'P* document published prior to the international tiling date but 
later than the priority date claimed 



*T* later document published after the international fifing date 
or priority date and not in conflict with the application but 
cited to understand the principle or theory underlying the 
invention 

*X* document of particular relevance: the claimed invention 
cannot be considered novel or cannot be considered to 
involve an inventive step when the document is taken alone 

'Y' document of particular relevance: the claimed invention 

cannot be considered to involve an inventive step when the 
document is combined with one or more other such docu- 
ments, such combination being obvious to a person skilled 
in the art. 

'&* document member of the same patent family 



Oate ot the actual completion of the international search 

1 October 1999 


Date of mailing of the international search report 


Name and mailing address ot the ISA 

European Patent Office. P.B. 5818 PatenHaan 2 
NL - 2280 HV Rijswijk 
Tet (+31-70J 340-2040. Tx. 31 651 epo nl. 
Fax: (+31-70) 340-3016 


Authorized officer 

Vlassis, M 
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INTERNA 



AL SEARCH REPORT 



"in^^a^ori 



International (cation No 

PCT/EP 99/03007 



C(Contlnuation) DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Category ° Citation of document, with indication .where appropriate, ot the relevant passages 



Relevant to claim No. 



DE 44 43 292 A (METALLGESELLSCHAFT AG) 
13 June 1996 (1996-06-13) 
claims 1,5,6; figures 1,3,6 

EP 0 297 794 A (BP CHEM INT LTD) 
4 January 1989 (1989-01-04) 
claim 1; figures 1,2 

EP 0 047 794 A (SAAT & ERNTETECHNIK GMBH) 
24 March 1982 (1982-03-24) 
claims 15,17; figure 1 



Fonn FCT7ISA/210 (continuation of second ahoel} (July 1992) 
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INTERNATIONAL SEARCH REPORT 

Mormaimn on patent family members 



International Icatlon No 

PCT/EP 99/03007 



Patent document 
cited in search report 



Publication 
date 



Patent family 
member(s) 



EP 


0825204 


A 


25-02- 


-1998 


EP 


0824114 A 


18-02-1998 


EP 


0101893 


A 


07-03- 


■1984 


DE 


3227932 A 


02-02-1984 












JP 


59042039 A 


08-03-1984 


US 


3829983 


A 


20-08- 


-1974 


NONE 






DE 


4443292 


A 


13-06- 


■1996 


NONE 






EP 


0297794 


A 


04-01- 


-1989 


FR 


2617411 A 


06-01-1989 












AT 


69394 T 


15-11-1991 












AU 


604334 B 


13-12-1990 












AU 


1846688 A 


05-01-1989 












CA 


1333325 A 


06-12-1994 












CN 


1033754 A,B 


12-07-1989 












DE 


3866171 A 


19-12-1991 












DK 


357688 A 


31-12-1988 












EG 


18765 A 


30-07-1994 












FI 


883138 A,B, 


31-12-1988 












GR 


3003115 T 


17-02-1993 












JP 


1151933 A 


14-06-1989 












KR 


9601414 B 


27-01-1996 












SG 


1192 G 


20-03-1992 












US 


5213768 A 


25-05-1993 


EP 


0047794 


A 


24-03- 


-1982 


AT 


4027 T 


15-07-1983 



Form PCT/1SA/250 {potent lamiiy annex) {July 1892) 



VERTRAG^ER DIE INTERNATIONALE ZUSfeMENARBEIT 

AUF DEM GEBIET DES PATENTWE§ENS 

PCT 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(Artikel 18 aowie Regetn 43 und 44 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwajts 

0775/000003 


WEfTERES siehe Mrttetlung Qber die Obermittlung des irttemationalen 

Recherohenberichts (FormWatt PCT/IS A/220) so wie, sowert 
VORGEHEN zutreffend, nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 99/03007 


Internationales Anmeldedatum 
(Tag/Monat/Jahr) 

04/05/1999 


(FrQhestes) Priorrtatedalum (Tag/Monat/Jahr) 

15/05/1998 


Anmelder 

ELENAC GMBH et al . 



Dieser intern ationaJe Recherchenbericht wurde von der Intemationafen Recherchenbehdrde erstelft und wird dem Anmelder gemaR 
Artikel 18 flbermittelt. Eine Kopie wird dem Intemationalen BOro Qbermittelt. 

Dieser intemationale Recherchenbericht umfaBt insgesamt_§ Blatter. 

DarGber htnaus liegt ihm jeweils eine Kopie der in dies em Benefit genanrtten Untertagen zum Stand der Technik bei. 



Grundlage des Berichta 

a. Hinsichtlich der Sprache tst die Internationale Recherche auf der Grundlage der intemationalen Anmefdung in der Sprache 
durchgefOhrt worden, in der sie eingereicht wurde, sofern unter dies em Punkt nichts anderes angegeben tst. 



□ 



Die intemationale Recherche tst auf der Grundlage einer bei der Behfirde eingereichten Ubersetzung der irrtematbnalen 
Anmeldung (Reget 23.1 b)) durchgefOhrt worden. 

Hinsichtlich der in der intemationalen Anmeldung offenbarten Nucleotfd- urtd/oder Amfnosfiurasequenz tst die intemationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolb durchgefOhrt worden, das 
j | in der intemationalen Anmeldung in Schriflicher Form enthalten ist. 

| ^ | zusammen mit der intemationalen Anmeldung in computerlesbarar Form etngeretdht worden ist. 

| | bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist 

| | bei der Beh6rde nachtraglich in computeriesbarer Form eingereicht worden ist. 

| | Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte sohriftliohe Sequenzprotokotl nicht Qber den Offenbarungsgehatt der 
intemationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

[2 | Die Erklarung, daB die in computerteabarer Form erf a Bt en Informationen dem schrifflichen Sequ enzprotokoll entsprechen, 
wurde vorgelegt. 

[X] Bestimmte An sp ruche haben sfch ais nicht recherchferbar erwiesen (siehe Feid I). 
PI Mangelnde Elnheittichkett der Erfindung (siehe Feid tl). 



4. Hinsichtlich der Bezelchnung der Erfindung 

fX"| wird der vom Anmelder eingereichte Wortiaut genehmigt. 
| [ wurde der Wortiaut von der Behorde wie folgt festgesetzt: 



5. Hinsichtlich der Zuaammenfassung 

| j^ J wird der vom Anmelder eingereichte Wortiaut genehmigt. 

wurde der Wortiaut nach Regel 38.2b) in der in Feld III angegebenen Fassung von der Behorde festgesetzt. Der 
\\ Anmelder kann der Behflrde innerhalb eines Monats naoh dem Datum der Absendung dieses intemationalen 

Recherchenberiohts eine Stellungnahme vorlegen. 

6. Folgende Abbildung der Zelchnungen ist mit der Zuaammenfassung zu veroffenttichen: Abb. Nr. 1 



f*y | wie vom Anmelder vorgeschlagen [^] keine der Abb. 

fX"| weil der Anmelder selbst keine Abbildung vorgeschlagen hat. 
( j weil diese Abbildung die Erfindung besser kennzeichnet. 



Formblatt PCT/ISA/210 (Blatt 1) (Juli 1 998) 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 99/03007 



Feld I Bemerkungen zu den Ansprticften, die sich als nicht recherchierbar erwiesen haben (Fortsetzung von Punkl 2 auf Blatt 1) 



GemaG Artikei 17(2)a) wurde aus (olgenden Grunden fOr bestimmte Anspruche kein Recherchenbericht erstellt: 



□ 



Anspruche Nr. 

weil sie sich auf Gegenstande beziehen, zu deren Recherche die Behorde nicht verpflichtet ist, namlich 



Anspruche Nr. 1^ 

weil sie sich auf Teile der internationalen Anmeldung beziehen, die den vorgeschriebenen Anforderungen so wenig entsprechen, 
dafl eine sinnvolle Internationale Recherche nicht durchgefuhrt werden kann, namlich 



siehe Zusatzblatt WEITERE ANGABEN PCT/ISA/210 



( | AnsprQche Nr. 

weil es sich dabei um abhangige Anspruche handelt, die nicht entsprechend Satz 2 und 3 der Regel 6.4 a) abgefafit sind. 



Feld II Bemerkungen bei mangelnder Einheitlichkeit der Erfindung (Fortsetzung von Punkt 3 auf Blatt 1) 



Die Internationale Recherchenbehorde hat festgestellt, daf) diese international© Anmeldung mehrere Erfindungen enthalt: 



t . I | Da der Anmeider alle erforderlichen zusatzlichen Recherchengebuhren reohtzeitig entrichtet hat, erstreckt sich dieser 

' ' Internationale Recherchenbericht auf alle recherchierbaren Anspruche. 

2 I I Da far ade recherchierbaren AnsprQche die Recherche ohne einen Arbeitsaufwand durchgefuhrt werden konnte, der eine 

' ' zusatzliche Recherchengebuhr gerechtfertigt hatte, hat die Behorde nicht zur Zahlung einer solchen Gebuhr aufgefordert. 



3. Da der Anmeider nur etnige der erforderlichen zusatzlichen Recherchengebuhren rechtzeitig entrichtet hat, erstreckt sich dieser 

' ' internationals Recherchenbericht nur auf die AnsprOche, fur die Gebuhren entrichtet worden sind, namlich auf die 

Anspruche Nr. 



4. | | Der Anmeider hat die erforderlichen zusatzlichen Recherchengebuhren nicht rechtzeitig entrichtet. Der Internationale Recher- 
chenbericht beschrankt sich daher auf die in den Anspruchen zuerst erwahnte Erfindung; diese tst in folgenden Anspruchen er- 
fafJt: 



Bemerkungen hinslchtllch eines Widerspruchs | | Die zusatzlichen Gebuhren wurden vom Anmeider unter Widerspruch gezahlt. 

j | Die Zahlung zusatzlicher Recherchengebuhren erfotgte ohne Widerspruch. 



Formblatt PCT7ISA/21 0 (Fortsetzung von Blatt 1 (t))(Juli 1998} 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP 99 /G3G07 



WEfTERE ANGABEN PCT/ISA/ 210 ' 



Fortsetzung von Feld 1.2 
Anspruche Nr. : 14 



Unausreichend definierter Parameter in Gleichungen. Insbesondere ist der 
Parameter d' als "Zahlenwert der Dichte des herzustel lenden 
(Co) Polymeri sats" angegeben ohne Angabe des zu gebrauchenden 
Einheitssystems festzusetzen. 

Der Anmelder wird darauf hingewiesen, daB Patentanspruche, oder Teile von 
Patentanspruchen, auf Erfindungen, fiir die kein internationaler 
Recherchenbericht erstellt wurde, normal erwei se nicht Gegenstand einer 
international en vorlaufigen Prufung sein kbnnen (Regel 66.1(e) PCT). In 
seiner Eigenschaft als mit der internationalen vorlaufigen Prufung 
beauftragte Behorde wird das EPA also in der Regel keine vorlaufige 
Prufung fur Gegenstande durchfiihren, zu denen keine Recherche vorliegt. 
Dies gilt auch fur den Fall, daB die Patentanspriiche nach Erhalt des 
internationalen Recherchenberichtes geandert wurden (Art. 19 PCT), oder 
fur den Fall, daB der Anmelder im Zuge des Verfahrens gemaB Kapitel II 
PCT neue Patentanpriiche vorlegt. 



INTERNATIONALEk recherchenbericht 



International. ktenceiehen 

PCT/EP 99/03007 



A. KLASSIFI2IERUNG DES ANMELDUNGSGEGENSTANDES 

IPK 6 B01J8/24 B01J8/44 C08F2/34 C08F10/00 



Nach der tnternaltonalen Patenlktassilikation (IPK) oder nach der naiionaten Klassitikation und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recherchterter Mindestprufstotf (Klassilikaiionssysiem und Ktassifikationssymbole ) 

IPK 6 B01J C08F 



Recneicftierte aber nichi zum Mindesipnjfstoff gehdrende Veroffentlichungen, sowert diese unter die recherchierten Gebiete (alien 



Wahrend der tntemaitonafen Recherche konsuffierte efektronische DatenOanfc (Name der Datenbank und evtl. verwendete Suchbegrrffe) 



C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategone" 


Sezefchnung der Veroffeniiichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Belracht kommenden Terte 


Beu. Anspruch Nr. 


Y 


EP 0 825 204 A (BP CHEMICALS SNC ;BP CHEM 


1-3,6, 




INT LTD (GB)) 


9-12 




25. Februar 1998 (1998-02-25) 






Spalte 4, Zeile 25 -Spalte 5, Zeile 18 






Spalte 6, Zeile 43 - Zeile 55 






Spalte 8, Zeile 9 -Spalte 9, Zeile 2 






Spalte 12, Zeile 24 - Zeile 47 






Abbildung 1 




Y 


EP 0 101 893 A (BASF AG) 


1,2 




7. Marz 1984 (1984-03-07) 






das ganze Dokument 




Y 


US 3 829 983 A (WHITE NEWELL J) 


1,3,6, 




20. August 1974 (1974-08-20) 


9-12 


A 


Spalte 2, Zeile 57 -Spalte 3, Zeile 46 


5 




Anspruche 1,5,6; Abbildungen 1-3 






./— 





SWertere Veroffentlichungen sind der Fortseizung von Feld C zu (y \ Siehe An hang Patentlamiiie 

entnehmen 1 ■ 



° Besondere Kategorien von angegebenen Verdtfentlichungen 

*A" Ver6f!entlichung. die den allgemeinen Stand der Technik definiert. 
aber nicht ais besonders bedeutsam anzusehen ist 

"E* alteres Dokumenl, das jedoch erst am oder nach dem internationalen 
Anmeldedaium verdttentlicht worden tst 

"U" Verdffentlichung. die geeignet ist. etnert Prloritatsanspruch zweifeBnalt er- 
schetnen zu lassen, Oder durch die das Verdrfentlichungsdaturn einer 
anderen im Recherchen benefit genannten Verdffentlichung belegt warden 
soli oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie 
ausgefuhrt) 

'O' Veroflentlicrmng. die sich aul eine mQndHche Olfenbarung. 

efne Benutzung. eine Ausstellung oder andere Maflnahmen bezteht 
'P* Verdffentlichung. die vor dem internationalen Anmektedatum. aber nach 
dem beansprucfiten PrioritaJsdatum verdffenKtchf worden ist 



*T Sphere Verdflenllichung. die nach dem internationalen Anmeidedatum 
Oder dem Prioritalsdatum veroffentlicht worden tst und mtt der 
Anmetdung ntchl kollidiert, sondern nur zum Verstandms des der 
Erffndung zugomdeliegenden Pnnzjps Oder der ihr zugrundetiegenden 
Theorte angegeben tst 

"X* Verdffenlliehung von besonderer BedeuTung; die beansprucftle Erffndung 
kann allein aufgrund dieser Verdffentlichung nicht als neu oder auf 
erfinderischer Tatigkert beruhend betrachtel warden 

'Y* Verdffentlichung von besonderer Bedeutung. die beanspruchte Ertindung 
kann nicht als auf erfinderischer Taiigkeit beruhend betrachtet 
werden. wenn die VeroffentHchung mit einer oder meh reran anderen 
Veroffentlichungen dieser Kalegorie in Verbindung gebracht wird und 
diese Verbindung fflr einen Fachmann naheliegend ist 

•&* verdffentlichung, die Mltglied derseiben Patentlamiiie ist 



Datum des Abschtusses der internationalen Recherche 

1. Oktober 1999 


Absendedatum des alternation ale n Rechercftenberichts 

21. Hi 99 


Name und Postanschritt der Iniemaitonaten Recherchenbehdrde 
Europe" isches Patentamt. P.B. 5616 PatenHaan 2 
NL-2280HV Rijswijk 
Tel <+3l-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl. 
Fax (+31-70) 340-3016 


Bevoilrnachtigter Bediensteter 

Vlassis, M 
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INTERNATIONALER TfECHERCHENBERICHT 



International! .ctenzeichen 

PCT/EP 99/03007 



C{Fortsetwmg) ALS WESENTLlCH ANGESEHENE UNTERLAGEM 



Kategone" Bezetchnung der Verotlentlichung, soweil ertorderiich timer Angabe der in Betracht kommenden Teile 



Betr. Anspruch Nr. 



DE 44 43 292 A (METALLGESELLSCHAFT AG) 
13. Juni 1996 (1996-06-13) 
Anspruche 1,5,6; Abbildungen 1,3,6 

EP 0 297 794 A (BP CHEM INT LTD) 
4. Januar 1989 (1989-01-04) 
Anspruch 1; Abbildungen 1,2 

EP 0 047 794 A (SAAT & ERNTETECHNIK GMBH) 
24. Marz 1982 (1982-03-24) 
Anspruche 15,17; Abbildung 1 



Formbbtt PCT/lSA/210 (Fortsattung von Blatl 2) (Jutt 1992) 
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INTERNATIONALEK RECHERCHENBERICHT 

Angaben zu Veroffentlfchungen. die zur selbenPatentfamiliegehoren 



Internationales snzetchen 

PCT/EP 99/03007 



lm Recherchenbericht 
angefiihrtes Patentdokument 



Datum der 
Verdffentlichung 



Mitgliedfer) dGr 
Patentfamilie 



Datum der 
Ver6ffentlichung 



EP 0825204 



25-02-1998 



EP 



0824114 A 



18-02-1998 



EP 


0101893 


A 


07- 


-03- 


-1984 


DE 


3227932 


A 


02-02-1984 














JP 


59042039 


A 


08-03-1984 


US 


3829983 


A 


20- 


-08- 


-1974 


KEINE 








DE 


4443292 


A 


13- 


-06- 


-1996 


KEINE 








EP 


0297794 


A 


04- 


-01- 


-1989 


FR 


2617411 


A 


06-01-1989 














AT 


69394 


T 


15-11-1991 














AU 


604334 


8 


13-12-1990 














AU 


1846688 


A 


05-01-1989 


















A 
M 
















CN 


1033754 


A,B 


12-07-1989 














DE 


3866171 


A 


19-12-1991 














DK 


357688 


A 


31-12-1988 














EG 


18765 


A 


30-07-1994 














FI 


883138 


A, B, 


31-12-1988 














GR 


3003115 


T 


17-02-1993 














OP 


1151933 


A 


14-06-1989 














KR 


9601414 


6 


27-01-1996 














SG 


1192 


G 


20-03-1992 














US 


5213768 


A 


25-05-1993 


EP 


0047794 


A 


24- 


-03- 


-1982 


AT 


4027 


T 


15-07-1983 
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PATENT COOPERATION TREATY 

PCT 

INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 

(PCT Article 36 and Rule 70) 



6 



Applicant's or agent's file reference 
0775/000003 


pnttniDTHFD APTiftM See No^o^on °** Transmittal of International 
fUK rUKiHtK AC 1 1UIN PreIiminary Examination Report (Form PCT/IPEA/416) 


International application No. 

PCT/EP99/03007 


International filing date {day/month/year) 
04 May 1999 (04.05.99) 


Priority date (day/month/year) 

15 May 1998(15.05.98) 


International Patent Classification (IPC) or national classification and IPC 
B01J 8/24, 8/44, C08F 2/34, 10/00 


Applicant 


ELENAC GMBH 





This international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary Examining 
Authority and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



2. This REPORT consists of a total of . 



_ sheets, including this cover sheet. 



This report is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have 
been amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority 
(see Rule 70.16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT). 



These annexes consist of a total of _ 



_ sheets. 



This report contains indications relating to the following items: 
I Basis of the report 

Priority 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 
Lack of unity of invention 

r - 

Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement : : 

Certain documents cited r - JLj 

Certain defects in the international application c 7> "1 

Certain observations on the international application j~j 



II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 


IE 


VI 


□ 


VII 


□ 


VIII 


□ 



Date of submission of the demand 

18 November 1999(18.11.99) 


Date of completion of this report 

01 September 2000 (01.09.2000) 


Name and mailing address of the IPEA/EP 
Facsimile No. 


Authorized officer 
Telephone No. 



Form PCT/IPEA/409 (cover sheet) (January 1994) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 

PCT/EP99/03007 



I. Basis of the report 



This report has been drawn on the basis of (Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 

| [ the international application as originally filed. 

^ the description, pages J_^j> , as originally filed, 

pages , filed with the demand, 

pages , filed with the letter of » 



_ , filed with the letter of 



the claims, Nos. . , as originally filed, 

Nos. > 88 amended under Article 19, 

Nos. , filed with the demand, 

Nos. I - 15 , filed with the letter of 19 May 2000 (19.05,2000) 

Nos. , filed with the letter of 



|^| the drawings, sheets/fig J , as originally filed, 

sheets/fig , filed with the demand, 

sheets/fig , filed with the letter of 

sheets/fig , filed with the letter of 

2. The amendments have resulted in the cancellation of: 

I I the description, pages 

I I the claims, Nos. 



I I the drawings, sheets/fig 



I I This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered 
1 — ' to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 



4. Additional observations, if necessary: 
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INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 
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V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 



I . Statement 

Novelty (N) 

Inventive step (IS) 
Industrial applicability (IA) 



Claims 
Claims 

Claims 
Claims 

Claims 
Claims 



1-15 



1-15 



1-15 



YES 
NO 
YES 
NO 

YES 
NO 



Citations and explanations 



Novelty 

Dl = EP-A-0 101 893 describes (see Figures 1 and 2; 
page 4, lines 14-16; page 1, lines 10-19; page 2, 
line 9 to page 3, line 3, and page 5, lines 24-26) a 
reactor, which is cylindrical and has a gas inlet 
without a reactor floor. Two cooling devices inside 
the reactor and a gas circulation system are also 
present. A compressor must be present to recirculate 
the reaction gas (cf. page 5, lines 24-26}. A dust 
separator is described as being present in the gas 
circulation system (cf. page 5, line 25) having the 
features of a cyclone (cf- page 5, line 25). The 
lower conical (3) part with an aperture angle of 20 
to 60° introduces gas in the direction of flow as 
seen in the flow converter of the present Claim 4 . 



The introduction of a disclaimer in Claim 1 (namely, 
that the gas phase fluid bed reactor has no heat 
exchanger in the reaction chamber) establishes the 
novelty of the claimed subject matter over Dl. 



2. Inventive Step 

The disclaimer introduced represents an obvious 
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INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 
PCT/EP 99/03007 



change to the prior art that cannot be seen as 
involving an inventive step. In fact, a person 
skilled in the art can move the heat exchanger 
outside the reactor chamber without being inventive 
with respect to Dl . 

The features of the dependent claims are also common 
within prior art. 

The subject matter claimed does not satisfy the 
requirements of PCT Article 33(3). 
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We claim: 

1. A gas-phase f luidized~bed reactor for polymeri/ing 
ethylenically unsaturated monomers, comprising a reactor 
chamber (1) in the form of a vertical tube, A circulation gas 
line (3), a circulation gas compressor (4) /and a cooling 
device (5), wherein r in the region of transition of the 
reaction gas from the circulation gas line into the reactor 
chamber and in the lower section of the>reactor chamber 
itself, there is either no gas distributor plate at all or 
only a gas distributor plate the totalr surface area of whose 
ga9 orifices is more than 20% of the /total surface area of 
said gas distributor plate* 

2. A reactor as claimed in claim 1, wherein there is no gas 
distributor plate in the region oft transition of the reaction 
gas from the circulation gas lin£ into the reactor chamber or 
in the lower section of the reactor chamber itself. 

3. A reactor as claimed in claim A , wherein, in the region of 
transition of the reaction ga& from the circulation gas line 
into the reactor chamber or In the lower section of the 
reactor chamber itself, there is a gas distributor plate the 
total surface area of whose' gas orifices is more than 90% of 
the total surface area of said gas distributor plate. 

4. A reactor as claimed in any of claims 1 to 3, wherein flow 
reshapers are sited in tpe region of transition of the 
reaction gas from the circulation gas line into the reactor 
chamber in order to reshape the flow pulse of the incoming 
gas, said reshapers being arranged so as to bring about 
substantially homogeneous introduction of the gas flow into 
the fluidi2ed bed. 

5. A reactor as claimea in any of claims 1 to 3, wherein, in the 
region of transition of the reaction gas from the circulation 
gas line into the /reactor chamber, for reshaping the flow 
pulse of the incoming gas, there is sited a wide-mesh grid on 
which balls are fixed in such number, size and distribution 
as to brine about substantially homogeneous introduction of 

6. A reactor as claimed in any of claims 1 to 5, wherein the 
internal diameter of the reactor chamber ( 1 ) is more than 



ICED BY Fi *- 
ART 34 MM 
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10 



0.5 m* 

7. A reactor as claimed in any of claims 1 to S, wherein, to 
prevent the penetration of polymer particles into the 
circulation gas line when the compressor is switched off, a 
closable flap is sited in the region of transition from the 
circulation gas line into the lower sectioi/of the reactor 
chamber. / 

/ 

8« A reactor as claimed in claim 7, wherein the closable flap is 
provided with uniformly distributed ho/es having a diameter 

™ I 

15 9. A reactor as claimed in any of claims 1 to 8, wherein a 

calming zone (2) follows the upper ^sect ion of the reactor 
chamber ( 1 ) . 

10. A reactor as claimed in any of clfaims 1 to 9, wherein between 
20 the reactor chamber (1) and the^units of the circulation gas 

line there is sited a cyclone tp separate off polymer and 
catalyst particles from the circulation gas. 



30 



11. A process for polymerizing ethylene or for copolymerizing 
25 ethylene with C3- to Ce-a-ole/f ins, wherein the 

(co) polymerization is conducted in a reactor as claimed in 
any of claims 1 to 10. / 

/ 

12. A process as claimed in cl'aim 11, wherein polymerization is 



conducted in the presence^of condensed monomers and/or 
condensed hydrocarbons. / 



13, A process as claimed in/claim 11, wherein a mixture 

35 comprising gaseous and aiquid monomers is fed into the 
reactor chamber. / 

14. A process as claimed in any of claims 11 to 13, wherein to 
prepare a (co) polymer of a preselected density d the 

40 (co) polymerization is conducted at a temperature situated 
within a range bounded by an upper limit of equation (I) 



45 



t h = 171 + 4^- — m 
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9 / 

and a lower limit of equation (II)' 

/ 

7.3d' 

T L = 173 + / (II) 

0.837-d' 



10 



15 




where 

T H is the highest reaction temperature in °C 

7 

Tr is the lowest reaction temperature in °C 

/ 

d* is the numerical value of the density (d) of the 
(co) polymer to be /prepared. 



15. A process for preparing EPDM, wherein the copolymerization is 
conducted in a reactor as claimed in any of claims 1 to 10, 
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VERTRAG UBER DIE INTERNATIONALE ZUsRwiENARBEIT AUF DEM 
GEBIET DES PATENTWESENS 



PCT 

INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 

(Arlikel 36 und Regel 70 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts 
0775/000003 


ufciTcoce v/rtDrcuei siehe Mitteilung uber die Obersendung des internationalen 
WEITERES VORGEHEN vorlaufigen Prufungsbericht (Formblatt PCT/1PEA/416) 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP99/03007 


Internationales Anmeldedatum (Tag/Monat/Jahr) 
04/05/1999 


Prioritatsdatum (Tag/Monat/Tag) 
15/05/1998 



Internationale Patentklassification (IPK) oder nationale Klassiftkation und IPK 
B01J8/24 



Anm elder 

ELENAC GMBH et al. 



1 . Dieser internationals vorlSufige PrOfungsbericht wurde von der mit der internationale vorlaufigen Prufung beauftragte 
Beh6rde erstellt und wird dem Anmelder gemaR Artikel 36 ubermittelt. 



2, Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 4 Blatter einschlieGlich dieses Deckblatts. 

H AuBerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich um Blatter mit Beschreibungen, Anspruchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwattungsrichtlinien zum PCT), 

Diese Anlagen umfassen insgesamt 3 Blatter 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 



II 
III 
IV 
V 

VI 
VII 
VIII 



5 Grundlage des Berichts 

□ Prioritat 

□ Keine Erstellung eines Gutachtens uber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit 

□ Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 

6 BegrQndete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderische Tatigkeit und der 
gewerbliche Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

□ Bestimmte angefuhrte Unterlagen 

□ Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

□ Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



Datum der Einreichung des Antrags 
18/11/1999 


Datum der Fertigstellung dieses Berichts 
01.09.2000 


Name und Postanschrift der mit der internationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 

^ Europaisches Patentamt 
Xjj) D-80298 Munchen 
..^J^L Tel + 49 89 2399 - 0 T) <: 523656 epmu d 
Fax: +49 89 2399 - 4465 


Bevollmachtigter Bediensteter 

Rumbo, A (| Ml )) 

\; J? 

Tel. Nr. +49 89 2399 8407 \*£*v*£/ 



Formblatt PCT/I PEA/409 (Deckbiatt) (Januar 1994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/03007 



I. Grundlage des Berichts 

1 . Dieser Bericht wurde erstellt auf der Grundlage (Ersatzblatter, die dem Anmefdeamt auf eine Aufforderung nach 
Artikel 14 hin vorgetegt wurden, geften im Rahmen dieses Berichts als "ursprunglich eingereicht" und sind ihm 
nicht beigefugt, weil sie keine Anderungen enthalten,): 

Beschreibung, Seiten: 

1-6 ursprunglich© Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 

1 ' 1 5 eingegangen am 1 9/05/2000 mit Schreiben vom 1 9/05/2000 

Zeichnungen, Blatter: 

1 ursprungliche Fassung 



2. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen to rtgef alien: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

3. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde Qber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)): 



4. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begriindete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 1-15 

Nein: Anspruche 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 

Nein: Anspruche 1-15 

Gewerbliche Anwendbarkeit (G A) Ja: Anspruche 1-15 

Nein: Anspruche 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/03007 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/03007 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



1. NEUHEIT 

D1=EP-A-0 101 893 beschreibt (siehe: Abbildungen 1 und 2; Seite 4, Zeilen 14-16; 
Seite 1, Zeilen 10-19; Seite 2, Zeile9- Seite 3, Zeile 3 und Seite 5, Teilen 24-26) einen 
Reaktor, welcher zylindrisch ist und eine Gaseinfuhrung ohne Reaktorboden aufweist. 
Zwei Kuhleinrichtunqen innerhalb des Reaktors und einen Gaskreislauf sind 
vorhanden. Es ist unabdingbar, daf3 dabei einen Kompressor fur die Ruckfuhrung des 
Reaktionsgases (vgl. Seite 5, Zeilen 24-26) vorhanden sein muB. In Gaskreislauf ist 
ein Fliehkraftabscheider (vgl. Seite 5, Teile 25) beschrieben, welcher die Merkmale 
eines Zyklons aufweist. Das konische Unterteil (3) mit einem Offnungswinkel vom 20 
bis 60° dient das Gas mit gezielter Gasgleichrichtung einzufuhren im Sinne der 
Stromungsumformer des vorliegenden Anspruchs 4. 

Die Neuheit des beanspruchten Gegenstandes gegenuber D1 ist durch die Einfuhrung 
eines Disclaimers (der Gasenphasenwirbelschichtreaktor besitzt keine 
Warmeaustauscher im Reaktorraum) in Wortlaut des Anspruchs 1 hergestellt. 

2. ERFINDERISCHE TATIGKEIT 

Das eingefuhrte Disclaimer stellt eine offensichtliche Anderung des Standes der 
Technik, welche nicht als erfinderisch betrachten werden kann. In der Tat kann die 
Fachperson in einer naheliegenden Weise die Warmetauscher auBerhalb des 
Reaktorsraums verlegen ohne erfinderisches Zutun gegenuber D1. 
Die Merkmale der abhangigen Anspruche sind auch gelaufige Merkmale des Standes 
der Technik. 

Der beanspruchte Gegenstand erfullt den Erfordernissen der Artikel 33(3) PCT nicht. 
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Pa t en t ansp ruche 

1. Gasphasenwirbelscliicht.reak.tor zur Polymerisation ethyleniscb 
5 ungesattigter Monomerer, umfassend einen Reaktorraum (1) in 

Form eines vertikalen Robres, eine Krei3gasleitung (3)* einen 
Kreisgaskompressor <4) und sine Kuhleinrichtung (5) , wobei 
der Kreisgaskompressor <4) und die Kuhleinrichtung (5) in der 
Kreisgasleitung (3) angebracht sind, dadurch gekenn2eichnet r 

10 daJ5 im Bereich des Obertritts des Reakt ions gases von der 

Kreisgasleitung in den Reaktorraum und im unteren Teil des 
Reaktorraumes selbst entweder uberhaupt keiti Gasverteiler- 
boden Oder nur ein Gasverteilerboden, dessen Gesamtf la.che der- 
Gasdurchlafidffnungen mehr als 20 % der Gesamtflache dieses 

15 Gasverteilerbodens betragt, vorhanden ist und der Gasphasen- 

wirbelschichtreaktor keine innenliegenden Waxmeaustauscher im 
Reaktorraum Q) hesitate 

2. Gasphaeenwirbelschichtreaktor nach Anspruch 1, dadurch ge- 
20 kennzeichnet, dai3 im Bereich des Obertritts des ReaXtionsga- 

ses von der Kreisgasleitung in den Reaktorraum und itn unteren 
Teil des Reaktorraumes selbst kein Gasverteilerboden vorhan- 
den ist. 

25 3. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach Anspruch 1, dadurch ge- 

kennzeichnet, daB im Bereich des Obertritts des Reaktionsga- 
ses von der Kreisgasleitung in den Reaktorraum oder im un- 
teren Teil des Reaktorraumes selbat ein Gasverteilerboden, 
dessen Gesamtflache der Gasdurchlafldf fnungen mehr als 90 % 

30 der Gesamtf lache dieses Gasverteilerbodens betragt, vorhanden 

ist. 

4. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach den Anspruchen 1 bis 3 r 

dadurch gekennzeichnet, daJ3 im Bereich des Ubertritts des Re- 
35 aktionsgases von der Kreisgasleitung in den Reaktorraum zur 

Umformung des Stromungs impulses des eintretenden Gases Str6- 
mungsum former angebracht sind, die so angeordnet sind r dafi 
eine weitgehend homo gene Einleitung der Gasstromung in die 
Wirfeelschicht ersielt wird. 

40 
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5. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach den Anspruchen 1 bis 3, 

dadurch gekennzeichret, daB im Bereicb des Gbertritts des Re- 
aktionsgases von der Kreisleitung in den Reaktorrauro zur Um- 
formung des Strdmungs impulses des eintrefcenden Gases ein 
5 grobmaschiges Netz angebracht ist, auf welchem Xugeln in sol- 

dier Zahl, GroJ3e und verteilung fixiert Bind, daB eine weifc- 
gehend homogene Einleitung der Gasstromung in die Wirbel- 
schicht erzielt wird. 



10 6. Gasphasenvrirbelschichtreaktor nach den Anspruchen 1 bis 5, 

dadurch gekennzeichnet, daB der Innendurchmesser des Reaktor- 
raumes <1) mehr als 0,5 m betragt- 



7* Gasphasenwirbelschichtreaktor nach den Anspruchen 1 bis 6, 
15 dadurch gekennzeichnet . daB zur Verhinderung des Eindringens 

voto Polymer isatpartikeln in die Kreisgasleitung bei abge- 
schaltetein scompressor im Bereich des ftbergangs von der Kreis- 
leitung in den unteren Teil des Reaktorraueries sine ver- 
schlieBbare Klappe angebracht ist. 

20 

8. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach Anspruch 7, daduxch ge- 
kennzeichnet , dafl die vexschlieBbare Klappe mit gleichm&Big 
verteilten t*6chern mit einem Durcbroesser zwischen 1 und 7 mta 
versehen iet. 

25 

9. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach. den Anspr-jchen 1 bis 8, 
dadurch gekennzeichnet/ daB an dem oberen Teil des Reaktor- 
raumes (1) eine Beruhigungszone {2 J anschlieBt. 



30 10. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach. den Ansprilchen 1 bis 9/ 

dadurch gekennzeichnet, daB zwischen dem Reaktorraum (1) und 
den Aggregaten der Kreisgasleitung ein Zyklon zur Abtrennung 
von Polyraerieat- und Katalysatorpartikeln aus dem Xreisgas 
angebracht ist. 

35 

11. Verfahren zur Polymerisation von Ethylen Oder zur Copolymer i - 
sation von Ethylen rait C 3 - bis C 8 -a-Olef inen, dadurch gekenn- 
sseichnet, daB die (Co-) polymerisation in einem Gasphasenwir- 
belschichtreaktor gemiB den Anspruchen 1 bis 10 durchgef uhrt 

40 wird. 

12. Verfahren nach Anspruch 11, dadurch gekennzeichnet/ daB die 
Polymerisation in Gegenwart kondensierter Monomerer und/oder 
kondensierter Kohlenwassers tof f e durchgef uhrt wird. 

45 
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13. Verfahren nach Anspruch 11. dadurch gekenn^elchnec , dafl man 
ein, Gemisch enthaltend gasfc-rmige und flussige Konomere in 
den Reaktorrauro einspeist. 

5 14. verfahren nach den Anspruchen 11 bis 13 r dadurch gekennzeich- 
net, dafl man zur Hexstellung eines (Co) Polymer isats einer 
vorgewfihlten Dichte d die (Co) Polymerisation bei einer 
Teroperatur durchfuhrt, welche in eineoi Bereich. liegt, dei* von 
einer oberen Umhtillenden der Gleichung (I) 



10 



6d' 

T H * 171 + (r) 



15 und ein en unteren Urohul leaden der Gleichung (II) 



7,3d' 

T B * 173 * — — (II) 

0*837-<i' 



20 



25 



30 



begrenzt wird, worin die Variablen die folgende Bedeutung ha- 
ben: 

T K hochste Reaktions temperatur in °C 
Tjj niedrigste ReaXtionstemperatur in °C 

d' Zahlenwert der Dichte (d) [g/cm 3 ] des her2ustellenden 
{Co) Polymerisats . 

15. Verfahren zur Herstellung yon EPDM, dadurch gekennzeich.net, 
daB die Copolymerisation in einem Reaktor gem&JS den. Ansprft- 
chen 1 bis 10 durchge£uhrt wird. 
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VERTRAQ QBER DIE INTERNATIONALE 2USAMMENARBEIT 
AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS 



Absender: INTERNATIONALE RECHERCHENBEHORDE 



An 

BA 
z. 
D- 
GE 


SF AKTIENGESELLSCHAFT 
H. Meyer, Thomas 
67056 Ludwlgshafen 
RMANY 

^Patente, Marten u. Uzanz&ft 
2 2. OKI. 19S9 


MITTEILUNG OBER DIE ClBERMITTLUNG DES 
INTERNATIONALEN RECHERCHENBERICHTS 
ODER DER ERKLARUNG 

(Regel 44.1 PCT) 


Absendedatum 

a ag/Man at/Jahr) 21/10/1999 


Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts 

0775/000003 


WEITERES VORGEHEN siehe Punkte i und 4 unten 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 99/03007 


Internationales Anrneldedatum 
fT.pMmKMr; 04/05/ i 999 


An m elder 

ELENAC GMBH et al. 



1 ■ S] Dem Anmelder wird mitgeteilt, daG der intern ation ale Recherchenbericht erstellt wurde und ihm hiermit Qbermittelt wird. 
Einreichung von Anderungen und einer Erklarung nach Artikel 19: 

Der Anmelder kann auf eigenen Wunsch die Anspruche der internationalen Anmeldung andern (siehe Regel 46): 
Biswann sind Anderungen elnzureichen? 

Die Frist zur Einreichung solcher Anderungen betragt Qbticherweise zwei Monate ab der Ubermittlung des 
internationalen Recherchenberichts; weitere Einzelheiten sind den Anmerkungen auf dem Beiblatt zu entnehmen. 

Wo sind Anderungen elnzureichen? 

Unmitteibar beim Internationalen BQro der WIPO, 34, CHEMIN des Colombettes CH-1 21 1 Genf 20, 
Telefaxnr.: (41-22) 740.14.35 

Nan ere Hinweise sind den Anmerkungen auf dem Beiblatt zu entnehmen. 

2. [_J Dem Anmelder wird mitgeteilt, daR kein intern ation aler Recherchenbericht erstellt wird und daB ihm hiermit die Erklarung nach 
Artikef 17(2)a) ubermitteft wird. 



| I Hinsichtlich des Widerspruchs gegen die Entrichtung einer zusatzlichen Gebuhr (zu3atzlicher GebQhren) nach Regel 40.2 wird 
' — ' dem Anmefder mitgeteilt, daR 

der Widerspruch und die Entscheidung hierflber zusammen mit seinem Antrag auf Obermittlung des Wortlauts sowohl des 
Widerspruchs als auch der Entscheidung hieruber an die Bestimmungsamter dem Internationalen BQro Qbermittelt worden 
sind. 



□ 
□ 



noch keine Entscheidung Qber den Widerspruch vorliegt; der Anmelder wird benachrichtigt, sobald eine Entscheidung 
getroffen wurde. 



4. Welteres Vorgehen: Der Anmelder wird auf folgendes aufmerksam gemacht: 

Kurz nach Ablauf von 18 Monaten seit dem Prioritatsdatum wird die international Anmeldung vom Internationalen BQro verSffentr. 
licht. WN| der Anmelder die Veroffentlichung verhindern oder auf einen spateren Zettpunkt verschieben, so muf3 gemaG Regel 90 .f 
bzw. 90° 3 vor AbschluG der technischen Vorbereitungen fQr die intemationaie Veroffentfichung eine Erklarung Qber die ZurQcknah- 
me der internationalen Anmeldung oder des Prioritatsanspruchs beim Internationalen BQro eingehen. 

Innerhaib von 19 Monaten seit dem Prioritatsdatum rst ein Antrag auf intemationaie vorlaufige PrQfung einzureichen, wenn der 
Anmelder den Eintritt in die nationaJe Phase bis zu 30 Monaten seit dem Prioritatsdatum (in manchen Amtern sogar noch Iflnger) 
verschieben mochte. 

Innerhaib von 20 Monaten seit dem Prioritatsdatum mufl der Anmelder die fQr den Eintritt in die nationals Phase vorgeschriebenen 
Handlungen vor alien Bestimmungsamtern vomehmen, die nicht innerhaib von 19 Monaten seit dem Prioritatsdatum in der 
Anmeldung oder einer nachtraglichen Auswah I erklarung ausgewahlt wurden oder nicht ausgewahlt werden konnten, da fQr sie 
Kapitel II des Vertrages nicht verbindlich ist. 
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(Siehe Anmerkungen auf Beiblatt) 



ANMERKUNGEN ZU FORMBLATT PCT/ISA/220 



Diese Anmerkungen solten grundtegende Hinweise zur Einreichung von Anderungen gemaB Artikel 19 geben. Diesen Anmerkungen 
liegen die Erfordernisse des Vertrags Qber die internationals Zusammenarbeit auf dem Gebiet des Patentwesen3 (PCT), der Ausfuhrungs- 
ordnung und der Verwaltungsvorschriften zu diesem Vertrag zugrunde. Bei Abweichungen zwischen diesen Anmerkungen und 
obengenannten Texten sind letztere maBgebend. Nahere Einzelheiten sind dem PCT-Leitfaden fur Anmelder, einer Veroffentlichung der 
WIPO, zu entnehmen. 

Die in diesen Anmerkungen verwendeten Begriffe "Artikel", "Regel" und "Abschnitt" beziehen sich jeweiis auf die Bestimmungen de3 
PCT- Vertrags, der PCT-Ausfuhrungsordnung bzw. der PCT-Verwaltungsvorschriften. 

hinweise zu Anderungen gemAss artikel 19 

Nach Erhalt des internationalen Recherche nberichts hat der Anmelder die M6giichkeit, einmal die AnsprQche der international en 
Anmeldung zu andern. Es ist jedoch zu betonen, daB, da atle Teiie der internationalen Anmeldung (Anspruche, Beschreibung und 
Zeichnungen) wahrend des internationalen vortauftgen PrQfungsverfahrens geandert werden konnen, normalerweise keine Notwendigkeit 
besteht, Anderungen der AnsprQche nach Artikel 1 9 einzureichen, auBer wenn der Anmelder z,B. zum Zwecke eines voriaufigen 
Schutzes die VerSffentlichung dieser Anspruche wunscht oder ein anderer Grund fQr eine Anderung der Anspruche vor ihrer internationa- 
len Veroffentli chung vorliegt. Wetterhin ist zu beachten, daB ein voriaufiger Schutz nur in einigen Staaten erhaltlich ist. 



Welche Telle der internationalen Anmeldung konnen geandert werden? 

Im Rahmen von Artikel 19 konnen nur die Anspruche geandert werden. 

In der internationalen Phase kfinnen die Anspruche auch nach Artikel 34 vor der mit der internationalen voriaufigen PrOfung be auf- 
tragten Behorde geandert (oder nochmals geandert) werden. Die Beschreibung und die Zeichnungen kQnnen nur nach Artikel 34 
vor der mtt der internationalen voriaufigen Prufung beauftragten Behorde geandert werden. 

Beim Eintritt in die nationale Phase konnen alle Teile der internationalen Anmeldung nach Artikel 28 oder gegebenenfalls Artikel 
41 geandert werden. 



Bis wann sind Anderungen elnzureichen? 

Innerhalb von zwei Monaten ab der Gbermittlung des internationalen Recherchenberichts oder innerhalb von sechzehn Monaten ab 
dem Prioritatsdatum, je nachdem, welche Frist spater ablauft. Die Anderungen gelten jedoch als rechtzeitig eingereicht, wenn 3ie 
dem Internationalen Buro nach Ablauf der maBgebenden Frist, aber noch vor AbschluB der techntschen Vorbereitungen fQr die 
intern ation ale Veroffentlichung (Regel 46.1 ) zugehen. 



Wo stnd Anderungen nicht elnzureichen? 

Die Anderungen konnen nur beim Internationalen Buro, nicht aber beim Anmeldeamt oder der Internationalen Recherchen be horde 
eingereicht werden (Regel 46.2). 

Falls ein Antrag auf intern ation ale voriiufige PrOfung eingereicht wurdeAwird, siehe unten. 

In welcher Form konnen Anderungen erfolgen? 

Erne Anderung kann erfolgen durch Streichung eines oder mehrerer ganzer AnsprQche, durch HinzufQgung eines oder mehrerer 
neuer AnsprQche oder durch Anderung des Wortlauts eines oder mehrerer AnsprQche in der eingeretchten Fassung. 

FQr jedes Anspmchsblatt, das sich aufgrund etner oder mehrerer Anderungen von dem ursprOnglich eingereichten Blatt 
unterscheidet, ist ein Ersatzblatt einzureichen. 

Alle AnsprQche, die auf einem Ersatzblatt erscheinen, sind mit arabischen Ziffern zu numerieren. Wird ein Anspruch gestrichen, so 
brauchen die anderen AnsprQche nicht neu numeriert zu werden. Irri'Fall eine*r Neunumerierung sind die AnspriJche fortlaufend zu 
numerieren (Verwaltungsvorschriften, Abschnitt 205 b)). 

Die Anderungen sind In der Sprache abzufassen, in der die Internationale Anmeldung veroffentlicht wird. 



Welche Unteriagen sind den Anderungen beizufOgen? 
Begleltschrelben (Abschnitt 205 b)): 

Die Anderungen sind mit einem Begleitschreiben einzureichen. 

Das Begleitschreiben wird nicht zusammen mit der internationalen Anmeldung und den geanderten AnsprQchen verfiffentlicht. Es 
ist nicht zu verwechseln mit der "ErWarung nach Artikel 1 9(1)" (siehe unten, "ErWarung nach Artikel 1 9 (1)"). 

Das Begleitschreiben Ist nach Wahl des Anmelders In engiischer oder franzdslscher Sprache abzufassen. Bel engllschspra- 
chigen internationalen Anmeldungen ist das Begleitschreiben aber ebenfalls In engiischer, bei franzdsischsprachigen inter- 
nationalen Anmeldungen In franzdslscher Sprache abzufassen. 
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ANMERKUNGEN ZU FORMBLATT PCT/ISA/220 (Fortsetzung) 



Im Begleitschreiben sind die Unterschiede zwischen den Anspruchen in der eingereichten Fassung und den geanderten Anspruchen 
anzugeben. So ist insbesondere zu jedem Anspruch in der intern ationaien Anmeldung anzugeben (gleichlautende Angaben zu 
verschiedenen Anspruchen konnen zusammengefaBt werden), ob 

i) der Anspruch unverandert ist; 

ti) der Anspruch gestrichen worden ist; 

iii) der Anspruch neu ist; 

iv) der Anspruch einen oder mehrere AnsprQche in der eingereichten Fassung ersetzt; 

v) der Anspruch auf die TeHung eines Anspruchs in der eingereichten Fassung zurQckzufOhren ist. 



1m folgenden sind Beispiele angegeben, wie Anderungen lm Begleitschreiben zu eriautern sind: 

1 . [Wenn anstelle von unsprung lich 48 Anspruchen nach der Anderung einiger AnsprQche 51 Anspruche existieren]: 

"Die AnsprQche 1 bis 29, 31 , 32, 34, 35, 37 bis 48 werden durch geanderte Anspruche gleicher Numerierung ersetzt; AnsprQche 
30, 33 und 36 unverandert; neue Anspruche 49 bis 51 hinzugefQgt." 

2. [Wenn anstelle von ursprQnglich 1 5 Anspruchen nach der Anderung aller AnsprQche 1 1 AnsprQche existieren]: 
"Geanderte Anspruche 1 bis 1 1 treten an die Stetle der Anspruche 1 bis 15." 

3. [Wenn ursprunglich 1 4 Anspruche existierten und die Anderungen darin bestehen, da(3 einige AnsprQche gestrichen werden und 
neue Anspruche hinzugefQgt werden]: 

Anspruche 1 bi3 6 und 14 unverandert; AnsprQche 7 bis 1 3 gestrichen; neue AnsprQche 15, 16 und 17 hinzugefQgt. "Oder 
"AnsprQche 7 bis 1 3 gestrichen; neue AnsprQche 15,16 und 1 7 hinzugefQgt; alle Qbrigen AnsprQche unverandert." 

4. [Wenn verschiedene Arten von Anderungen durchgefuhrt werden]: 

"AnsprQche 1 bis 10 unverandert; AnsprQche 1 1 bis 13, 18 und 19 gestrichen; AnsprQche 14, 15 und 16 durch geanderten An- 
spruch 14 ersetzt; Anspruch 17 in geanderte AnsprQche 15, 16 und 17 unterteilt; neue AnsprQche 20 und 21 hinzugefQgt." 

"Erklarung nach Artikel 19(1)" (Reg el 46.4) 

Den Anderungen kann eine Erklarung beigefQgt werden, mit der die Anderungen ertautert und ihre Auswirkungen auf die 
Beschreibung und die Zeichnungen dargelegt werden (die nicht nach Artikel 1 9 (1 ) geandert werden konnen). 

Die Erklarung wird zusammen mit der intern ationaien Anmeldung und den geanderten Anspruchen veroffentlicht. 
Sle Ist in der Sprache abzufassen, in der die Internationale Anmeldung veroffentlicht wird. 

Sie mufi kurz gehalten sein und darf, wenn in englischer Sprache abgefaBt oder ins Englische Qbersetzt, nicht mehr als 500 
Worter umfassen 

Die Erklarung ist nicht zu verwechseln mit dem Begleitschreiben, das auf die Unterschiede zwischen den Anspruchen in der 
eingereichten Fassung und den geanderten Anspruchen hinweist, und ersetzt letzteres nicht. Sie ist auf einem gesonderten Blatt 
einzureichen und in der Uberschrift als solche zu kennzeichnen, vorzugsweise mit den Worten "Erklarung nach Artikel 19 (1)". 

Die ErkJarung darf keine herabsetzenden AuBerungen Qberden intern ationaien Recherchenbericht oder die Bedeutung von in dem 
Bericht angefuhrten Veroffentlichungen enthalten. Sie darf auf im international en Recherchenbericht angefGhrte Veraffentlichun- 
gen, die sich auf einen bestimmten Anspruch beziehen, nur im Zusammenhang mit einer Anderung dieses Anspruchs 8ezug 
nehmen. 



Auswirkungen eines bereits gestellten Antrags auf Internationale vorlaufige PrQfung 

Ist zum Zeitpunkt der Einreichung von Anderungen und einer Erklarung nach Artikel 1 9 bereits ein Antrag auf Internationale vor- 
laufige PrQfung gestetlt worden, so soil der Anmelder mSglichst, g!eichzeitig-mit der Einreichung der Anderungen (und der Erkla- 
rung) betm Intern ationaien BOro, auch bei der mit der internationalen vorlaufigen PrQfung beauftragten Behfirde eine Kopie der 
Anderungen (und der Erklarung) sowie gegebenenfalls eine Ubersetzung der Anderungen fQr das Verfahren vor der Behorde ein- 
reichen (siehe Regeln 55.3 a) und 62.2, erster Satz).Weitere Information sind den Anmerkungen zum Antrag sformular 
(PCT/l PEA/401) zu entnehmen. 

Auswirkungen von Anderungen hinsichtlich der Ubersetzung der Internationalen Anmeldung belm Elntritt in die 
natlonale Phase 

Der Anmelder wird darauf hingewiesen, daf3 bei Eintritt in die nationale Phase m6glicherweise anstatt oder zusatzlich zu der Clber- 
setzung der AnsprQche in der eingereichten Fassung eine Ubersetzung der nach Artikel 19 geanderten AnsprQche an die 
bestimmten/ausgewahtten Amter zu Qbermitteln ist. 

Nahere Einzelheiten Qber die Erfordernisse jedes bestimmten/ausgewahlten Amts sind Band II des PCT-Leitfadens fQr Anmelder 
zu entnehmen. 
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From the INTERNATIONAL BUREAU 



PCT 

NOTIFICATION OF ELECTION 

(PCT Rule 61.2} 


To: 

Assistant Commissioner for Patents 
United States Patent and Trademark 
Office 
Box PCT 

Washington, D.C.20231 
ETATS-UNIS D'AMERIQUE 

in its capacity as elected Office 


Date of mailing (day/month/year) 

06 December 1999 (06.12.99} 




International application No. 
PCT/EP99/03007 


Applicant's or agent's file reference 
0775/000003 


International filing date (day/month/year) 
04 May 1999 (04.05.99) 


Priority date (day/month/year) 
15 May 1998 (15.05.98} 


Applicant 

KARER, Raineretal 



1. The designated Of/ice is hereby notH'ted of its election made: 

| X | in the demand filed with the International Preliminary Examining Authority on: 

18 November 1999 (18.11.99) 

|™ | in a notice effecting later election filed with the International Bureau on: 



2. The election 




| j was not 

made before the expiration of 19 months from the priority date or, where Rule 32 applies, within the time limit under 
Rule 32.2(b). 





Authorized officer 


The International Bureau of WIPO 


34, chemin des Colombettes 


C. Cupello 


1211 Geneva 20, Switzerland 


Facsimile No.: (41-22)740.14.35 


Telephone No.: (41-22) 338.83.38 



Form PCT/IB/331 (July 1992) 2996041 



Copy for the Elected Office (EO/US) 
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From the INTERNATIONAL BUREAU 



PCT 

NfYTIFirATION OF THF RFCORDING 
OF A CHANGE 

/PPT RmIo QOhic 1 and 

Administrative Instructions, Section 422} 


To: 

MEYER, Thomas 
BASF Aktiengesellschaft 
D-67056 Ludwigshafen 
ALLEMAGNE 


Date of mailing (day/month/year) 
24 January 2000 (24.01.00) 


Applicant's or agent's file reference 
0775/000003 


IMPORTANT NOTIFICATION 


Internationa) application No. 
PCT/EP99/03007 


International filing date (day/month/year) 
04 May 1999 (04.05.99} 


1. The following indications appeared on record concerning: 
[~X] the applicant [x] the inventor Q the agent Q the common representative 


Name and Address 

FEINDT, Hans-Jacob 
10 Sugar Maple Lane 
Raritan Township, NJ 0882 
United States of America 


State of Nationality 
DE 


State of Residence 
US 


Telephone No. 


Facsimile No. 


Teleprinter No. 


2. The International Bureau hereby notifies the applicant that the following change has been recorded concerning: 
| | the person Q the name [x] the address Q the nationality the residence 


Name and Address 

FEINDT, Hans-Jacob 
10 Sugar Maple Lane 
Raritan Township, NJ 08822 
United States of America 


State of Nationality 
DE 


State of Residence 
US 


Telephone No. 


Facsimile No. 


Teleprinter No. 


3. Further observations, if necessary: 


4. A copy of this notification has been sent to: ( 
|~X] the receiving Office Q the designated Offices concerned 
| | the International Searching Authority [x] the elected Offices concerned 
|~X] the International Preliminary Examining Authority other: 


The International Bureau of W1PO 
34, chemin des Colombettes 
1211 Geneva 20, Switzerland 

Facsimile No.: (41-22) 740.14.35 


Authorized officer 

Athina Nickitas-Etienne 

Telephone No.: (41-22) 338.83.38 



Form PCT/IB/306 (March 1994} 



Copy for the Elected Office (EO/US) 
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KARER, Rainer 
Oskar-Schlemmer-Ring 48 
D-67657 Kaiserslautern 
Germany 


State of Nationality 
DE 


State of Residence 
DE 


Telephone No. 


Facsimile No. 


Teleprinter No- 


3. Further observations, if necessary: 


4. A copy of this notification has been sent to: 
] X[ the receiving Office | j the designated Offices concerned 
| | the International Searching Authority Q<j the elected Offices concerned 
j Xj the Internationa! Preliminary Examining Authority | | other: 
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(54) Title: GASEOUS PHASE FLUIDIZED-BED REACTOR 

(54) Bezeichnung: GASPHASENWIRBELSCHICHTREAKTOR 

(57) Abstract 

The invention relates to a gaseous phase flu- 
idized-bed reactor for the polymerization of ethylenically 
unsaturated monomers. Said reactor comprises a reactor 
chamber (1) in the shape of a vertical tube, and preferably 
an equalizing zone (2) which connects to the upper part 
of the reactor chamber. The reactor also comprises a 
circulating gas line (3), a circulating gas compressor 
(4), and a cooling device (5). Either generally no gas 
distributor base or only one gas distributor base whose 
entire surface area of the gas inlet openings is greater than 
20 % of the entire surface area of said gas distributor base 
is situated in the vicinity of the overflow of the reaction 
gas from the circulating gas line into the reaction chamber 
and in the lower part of the reactor chamber itself 

(57) Zusammenfassung 

Gasphasenwirbelschichtreaktor zur Polymerisation 
ethylenisch ungesattigter Monomerer, umfassend 
einen Reaktorraum (1) in Form eines vertikalen 
Rohres, gewunschtenfalls eine an den oberen Teil des 
Reaktorraumes anschlieSende Beruhigungszone (2), eine 
Kreisgasleitung (3), einen Kreisgaskompressor (4) und 
eine Kuhleinrichtung (5), wobei im Bereich des Ubertritts 
des Reaktionsgases von der Kreisgasleitung in den 
Reaktorraum und im unteren Teil des Reaktorraumes 
selbst entweder Uberhaupt kein Gasverteilerboden oder 
nur ein Gasverteilerboden, dessen Gesamtflache der 
GasdurchlaBbffnungen mehr als 20 % der Gesamtflache 
dieses Gasverteilerbodens betragt, vorhanden ist. 
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Gasphasenwirbelschichtreaktor 
Beschreibung 

5 

Die vorliegende Erfindung betrifft einen Gasphasenwirbel - 
schichtreaktor zur Polymerisation ethylenisch ungesat tigter Mono- 
merer, umfassend einen Reaktorraum (1) in Form eines vertikalen 
Rohres , gewunschtenf alls eine an den oberen Teil des Reaktorrau- 

10 mes anschlieflende Beruhigungszone (2) , eine Kreisgasleitung (3) , 
einen Kreisgaskompressor (4) und eine Kuhleinrichtung (5), da- 
durch gekennzeichnet, dafl im Bereich des IJbertritts des Reakti- 
onsgases von der Kreisgasleitung in den Reaktorraum und im un* 
teren Teil des Reaktorraumes selbst entweder iiberhaupt kein Gas - 

15 verteilerboden Oder nur ein Gasverteilerboden, dessen Gesamt - 
f lache der GasdurchlaBdf f ungen mehr als 20 % der Gesamtflache 
dieses Gasverteilerbodens betragt, vorhanden ist. Den schemati- 
schen Aufbau des Reaktors zeigt Abbildung 1. Weiterhin betrifft 
die Erfindung Verfahren zur Polymerisation von Ethylen oder 

20 Copolymerisation von Ethylen mit C3- bis Cg -a - Olef inen sowie zur 
Herstellung von EPDM, welche in einem solchen Reaktor durch- 
gefiihrt werden . 

Gasphasenpolymerisationsverf ahren gehdren heute zu den bevorzug- 
25 ten Verfahren zur Polymerisation ethylenisch ungesattigter Mono- 
merer, insbesondere zur Polymerisation von Ethylen, gewiinschten- 
falls in Gegenwart weiterer ungesattigter Monomerer. Dabei gel ten 
Polymerisationsverf ahren in Wirbelschichten als besonders wirt- 
schaf tlich. 

30 

Gasphasenwirbelschichtreaktoren zur Durchfuhrung solcher Verfah- 
ren sind seit langem bekannt . Die heute ublichen Reaktoren weisen 
dabei viele gemeinsame Strukturmerkmale auf : Sie bestehen unter 
anderem aus einem Reaktorraum in Form eines vertikalen Rohres, 

3 5 welches im oberen Teil meist eine Erweiterung des Durchmessers 

aufweist. In dieser Beruhigungszone herrscht infolge des grofieren 
Rohrdurchmessers ein geringerer Gasstrom, der zu einer Begrenzung 
des Austrags des aus kleinteiligem Polymerisat bestehenden 
Wirbelbetts fiihrt. Weiterhin enthalten diese Reaktoren eine 

40 Kreisgasleitung, in welcher Kiihlaggregate zur Abfuhrung der Poly- 
merisationswarme, ein Kompressor und gewunschtenf alls weitere 
Elemente wie beispielsweise ein Zyklon zur Entfernung von Polyme- 
risat - Feins taub angebracht sind. Beispiele solcher Gasphasen- 
wirbelschichtreaktoren wurden beispielsweise in EP-A-0 202 076, 

45 EP-A-0 549 252 und EP-A-0 697 421 beschrieben. 
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Alle bekannten Gasphasenwirbelschichtreaktoren besitzen im un- 
teren Teil des Reaktionsraumes einen Reaktorboden , der den Reak- 
tonsraum von der Kreisgasleitung und dem Gasvertei lungs raum raum- 
lich abschliefit. Aufgabe dieses Reaktorbbdens ist es zum einen, 
5 ein Zuruckf lieBen der Polymer isatpartikel in das Kreisgasrohr 
beim Ausschalten des Kompressors zu verhindern . Andererseits ist 
die allgemeine technische Lehre, daB der Druckverlust, der an 
diesem Reaktorboden infolge der relativ engen Eintri ttsof f nung 
auf tritt, eine gleichmaBige Gasverteilung im Reakt ions raum ge- 
10 wahrleistet. Diese Lehrmeinung wird z. B. in US -A - 3 29 8 792 und 
EP-A-0 697 421 vertreten. 

Ein Reaktorboden in der heute iiblichen Form, also ein engmaschi- 
ges Netz oder eine Metallplatte mit engen Bohrungen unterschied- 

15 licher Geometrie weist jedoch einige Nachteile auf: Sowohl an der 
Anstromseite des Bodens als auch an der Bodenobersei te kann es 
immer wieder zu Polymerisatablagerungen , verursacht durch staub- 
formige Polymerisat- und Katalysatorpartikel , die von der Gas - 
stromung in die Kreisgasleitung mitgerissen werden, kommen. Diese 

20 Gefahr besteht besonders bei sogenannter Condensed -Mode - Fahr - 
weise, d.h., wenn im Kreisgas fliissige Monomere vorhanden sind. 
Neben diesen Ablagerungen , die zu Druckanstieg und letztenendes 
zu einem Abbruch der Polymerisation fiihren konnen, verursacht 
aber auch der Druckverlust im Normalbetrieb zusatzliche Energie- 

25 kosten, da der Kompressor diesen Druckverlust durch hohere Lei - 
stung kompensieren muJi. 

Der vorliegenden Erfindung lag daher die Aufgabe zugrunde, einen 
Gasphasenwirbelschichtreaktor berei tzus tellen, der diese Nach- 
30 teile nicht mehr auf weist. 



DemgemaJJ wurde der eingangs beschriebene Gasphasenwirbelschicht- 
reaktor sowie Verfahren zur (Co -) polymerisation in einem solchen 
Reaktor gefunden. 

35 

Der erf indungsgemafie Gasphasenwirbelschichtreaktor ist prinzipell 
zur Polymerisation verschiedener ethyl enisch ungesattigter Mono - 
merer geeignet. Zu nennen sind beispielsweise Ethylen, Propylen, 
1-Buten, Isobuten, 1-Penten, 1-Hexen, 1-Hepten, 1-Octen und auch 

40 hohere a-Olefine; weiterhin kommen z.B. auch Diene wie Butadien 
und Cyclopentadien und Cycloolefine wie Cyclopenten und Cyclo- 
hexen in Betracht. Die ethylenisch ungesattigen Monomere konnen 
allein oder in Mischung polymerisiert werden. Besonders geeignet 
ist der erf indungsgemafie Reaktor zur Homopolymerisation von 

45 Ethylen, zur Hers tel lung von Ethylen -Hexen- und Ethylen -Buten- 
Copolymeren sowie zur Hers tel lung von EPDM. 
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Eine bevorzugte Ausf iihrungsf orm des erf indungsgemafien Gasphasen- 
wirbelschichtreaktors ist dadurch gekennzeichnet , dafi im Bereich 
des Ubertritts des Reaktionsgases von der Kreisgaslei tung in den 
Reaktorraum und im unteren Teil des Reaktorraumes selbst kein 
5 Gasverteilerboden vorhanden ist. 

Weiterhin bevorzugt ist ein Reaktor, bei welchem im Bereich des 
Ubertritts des Reaktionsgases von der Kreisgaslei tung in den Re- 
aktorraum oder im unteren Teil des Reaktionsraumes selbst ein 
10 Gasverteilerboden, dessen Gesamtf lache der GasdurchlaBof fungen 
mehr als 50 %, besonders bevorzugt mehr als 9 0 % der Gesamtf lache 
dieses Gasverteilerbodens betragt, vorhanden ist. 

Fur den Fall, dafi ganz auf einen Reaktorboden verzichtet wird, 
15 aber auch fur die anderen Bodenkons truktionen mit sehr geringem 
Druckverlust sollten besonders bei groBen Reaktordimensionen beim 
Ubergang des Kreisgases aus der Kreisgasleitung in den Reaktions- 
raum zur Umformung des Stromungs impulses des eintretenden Gases 
Stromungsumf ormer angebracht sein. Dies kann durch verschiedene 
20 Gasumlenkvorrichtungen wie Leitbleche, Deflektoren, Aufprallble- 
che oder ahnliches erfolgen, wie sie dem Fachmann gelaufig sind. 

Bevorzugt sind Gasphasenwirbelschichtreaktoren, bei denen im Be- 
reich des Ubertritts des Reaktionsgases von der Kreisgasleitung 

25 in den Reaktorraum zur Umformung des S tromungs impulses des ein- 
tretenden Gases S tromungslei tbleche angebracht sind, die so an- 
geordnet sind, daB eine weitgehend homogene Einleitung der Gas - 
stromung in die Wirbelschicht erzielt wird. Der Begriff "Blech" 
soli hier naturlich nicht das Material der Vorrichtung beschrei- 

30 ben, sondern lediglich deren Form und Funktion; die Art des 

Materials ist dabei unerheblich, es muB lediglich mit den Polyme- 
risationsbedingungen kompatibel sein . 

Eine weitere bevorzugte Vorrichtung zur Gasverteilung beim Ein- 
35 tritt in den Reaktionsraum des erf indungsgemafien Reaktors besteht 
darin, daB im Bereich des Ubertritts des Reaktionsgases von der 
Kreisgasleitung in den Reaktorraum zur Umformung des Stromungs - 
impulses des eintretenden Gases ein grobmaschiges Netz angebracht 
ist, auf welchem Kugeln in solcher Zahl , GroBe und Verteilung 
40 fixiert sind, daJi eine weitgehend homogene Einleitung der Gas - 

stromung in die Wirbelschicht erzielt wird. Das Netz sollte dabei 
so grobmaschig sein, da£ es praktisch keinen Druckverlust be- 
wirkt; Aufgabe dieses Netzes ist es, die Kugeln, die als Ablen- 
keinrichtungen oder Deflektoren fur den Gasstrom fungieren, in 
45 der gewunschten Position zu halten. Die Kugeln konnen gleichmafiig 
iiber das Netz verteilt sein. Besonders bei grofiem Reaktordurch- 
messer kann es jedoch sinnvoll sein, im Bereich der Reaktorachse, 



WO 99/597 1 2 PCT/E P99/03007 

4 

also direkt uber dem GaseinfluB in der Mitte des Reaktorschni t - 
tes, eine groflere Zahl solcher Kugeln anzuordnen als im Rand- 
bereich . 



5 Naturlich konnen statt der Kugeln auch andere geometrische Korper 
verwendet werden, Kugeln sind j edoch bevorzugt, da sie eine be- 
sonders gleichmaflige und verwirblungsarme Gasverteilung bewirken. 

Die erf indungsgemaBen Gasphasenwirbelschichtreaktoren zeigen ihre 
10 vorteilhaf ten Eigenschaf ten besonders im industriellen Maflstab. 
Dabei sind Reaktoren bevorzugt, bei denen der Innendurchmesser 
des Reaktionsraumes (1) mehr als 0,5 m, besonders bevorzugt mehr 
als 1 m betragt. Besonders vorteilhaf t sind Reaktoren mit Innen- 
durchmessern zwischen 2 und 8 m. 

15 

Urn zu verhindern, da£ groflere Mengen Feststoff in das Kreisgas - 
system gelangen, kann der erf indungsgemaBe Reaktor mit ver- 
schiedenen Vorrichtungen zur Gas/Fes ts toff trennung versehen sein. 
In einer Ausf iihrungsf orm des erf indungsgemaBen Reaktors schlieBt, 

2 0 wie eingangs erwahnt, an den oberen Teil des Reaktorraums (1) 

eine Beruhigungszone (2) an. Eine weitere Ausf iihrungsf orm des 
erf indungsgemaBen Gasphasenwirbelschichtreaktors ist dadurch ge- 
kennzeichnet , daB zwischen dem Reaktorraum (1) und den Aggregaten 
der Kreisgaslei tung ein Zyklon zur Abtrennung von Polymerisat - 
25 und Katalysatorpartikeln aus dem Kreisgas angebracht ist. Dieser 
Zyklon kann gewiinschtenf alls auch mit einer Beruhigungszone (2) 
kombiniert werden. In einer weitern Ausf iihrungsf orm wird auf 
diese Beruhigungszone verzichtet, so daB sich direkt an den Reak- 
torraum die Kreisgaslei tung bzw. zusatzlich eine Einrichtung zur 

3 0 Abtrennung von Polymerisat - und Katalysatorpartikeln aus dem 

Kreisgas, also beispielsweise ein Zyklon, anschlieBt. Auch fur 
den Fall, daB der Reaktor weder eine Beruhigungszone noch eine 
andere Einrichtung zur Trennung von Kreisgas und Feststoff auf- 
weist, soil der Begriff "Reaktorraum" so verstanden werden, daB 
35 in diesem Teil des Reaktors im Wesentlichen die Polymerisation 
stattfindet und nur geringfiigig Teile des Polymer i sat s mit dem 
Kreisgas zirkuliert werden. 

Da die erf indungsgemaBen Reaktoren keinen Reaktorboden besitzen, 
40 der ein Zuruckf lieBen vom Polymerisat teil chen in die Kreisgaslei - 
tung bei ausgeschaltetem Kompressor verhindern kann, kann es 
zweckmaBig sein, MaBnahmen zur Verhinderung dieses Zuruckf lieBens 
zu ergreifen. So kann beispielsweise eine Klappe oder ein Schie- 
ber im Bereich der Mundung der Kreisgas lei tung in den Reaktions- 
45 raum angebracht werden, die bei ausgeschaltetem Kompressor und z. 
B. auch beim Befiillen des Reaktors vor dem Beginn der Polymeri- 
sation geschlossen sein kann, beim Starten des Kompressors j edoch 
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geoffnet wird. Eine bevorzugte Ausf iihrungsf orm der Erfindung 
sieht vor, daB die verschliefibare Klappe Oder der Schieber mit 
gleichmafiig verteilten Lochern versehen ist, die vorzugsweise 
einen Durchmesser zwischen 1 und 7 mm aufweisen. Mit Hilfe dieser 
5 Klappe ist ein Aufwirbeln des Schiittgutes bei zunachst geschlos - 
sener Klappe moglich. 

Erf indungsgemafi eignet sich der hier beschriebenen Gasphasenwir- 
belschichtreaktor besonders zur Durchfuhrung von Verfahren zur 
10 Polymerisation von Ethylen Oder zur Copolymerisation von Ethylen 
mit C3- bis Cs-ct-Olef inen, wie sie Eingangs genannt sind. Weiter- 
hin ist ein Verfahren zur Herstellung von EPDM bevorzugt, welches 
dadurch gekennzeichnet ist, daB die Copolymerisation in einem 
erf indungsgemafi en Reaktor durchgefiihrt wird. 

15 

Da die Gefahr von Polymerisatablagerungen im Bereich des Reaktor - 
bodens nicht oder nur sehr eingeschrankt besteht, kann auf viele 
aufwendige Vorsichtsmafinahmen , wie sie bei der Verwendung her- 
kommlicher Gasverteilungsboden haufig ergriffen werden, verzich- 

20 tet werden. So ist beispielsweise der Einbau eines Zyklons zur 
Feins taubabtrennung am Reaktionsraumausgang im allgemeinen iiber- 
fliissig. Auch kann problemlos fliissiges Monomer zudosiert werden, 
und zwar in groBerer Menge, als sonst bei kondensierter Fahrweise 
ublich ist. Eine Durchfuhrung des erf indungsgemafien Verfahrens in 

25 Gegenwart kondensierter Monomerer ist daher besonders vorteil- 
haf t. 

Demgemafi besteht eine vorteilhafte Ausf iihrungsf orm des 
erf indungsgemafien Verfahrens darin, daB man ein Gemisch enthal- 
3 0 tend gasformige und fliissige Monomere in den Reaktorraum ein- 
speist . 

Das erf indungsgemaBe Polymerisationsverf ahren wird in einer Weise 
durchgefiihrt, daB die Polymerisation im Wesentlichen im Reaktor - 

35 raum (1) erfolgt und nur geringe Partikelmengen mit dem Kreisgas 
zirkulieren. Dies kann durch die oben genannten Einrichtungen zur 
Gas-Feststof f trennung erreicht werden. Oft kann auf solche Ein- 
richtungen jedoch weitgehend erzichtet werden, wenn man die 
Polymerisation nur knapp unterhalb der Erweichungs tempera tur der 

40 Polymeren durchfiihrt. 

Eine bevorzugte Ausf iihrungsf orm des erf indungsgemafien Verfahrens 
ist daher dadurch gekennzeichnet, dafi man zur Herstellung eines 
(Co) Polymerisats einer vorgewahlten Dichte d die (Co) Polymeri - 
45 sation bei einer Temperatur durchfiihrt, welche in einem Bereich 
liegt, der von einer oberen Umhiillenden der Gleichung (I) 
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(I) 

5 und einen unteren Umhiillenden der Gleichung (II) 

7, 3d' 

T N - 173 + (II) 

0, 837-d' 

10 

begrenzt wird, worin die Variablen die folgende Bedeutung haben: 

T H hochste Reaktionstemperatur in °C 

15 T N niedrigste Reaktionstemperatur in °C 

d' Zahlenwert der Dichte (d) des herzustellenden (Co) Polymeri - 
sats . 

20 Durch diese Hochtemperaturf ahrweise fallt nur ein geringer Fein- 
staubanteil an, so da3 eine Feststof f abtrennung meist iiberflussig 
ist . 

Beispiel 

25 

In einem Wirbelschichtreaktor gemafi Abb. 1 mit einern Reaktions- 
rauminnendur chmes s er von 0/5 m und einer Reak t i on s r aumhohe von 
3 m wurde im Eingangsbereich des Reaktionsraumes ein Stromungsum- 
former angebracht. Ein Gasverteilerboden war nicht vorhanden. 

30 

In diesem Reaktor wurde eine Copolymerisation unter folgenden Be- 
dingungen durchgef lihrt : 



WO 99/59712 



6d' 

T H - 171 + 

0, 84-d' 



Gaszusammensetzung : 50 % Ethylen 
35 45 % Stickstoff 

5 % 1-Buten 
Kreisgasgeschwindigkeit : 3 5 m/s 
Temperatur : 115°C 
Druck: 2 0 bar 

40 

Die Polymerisation wurde kontinuierlich uber 6 0 h durchgef uhrt . 
Nach der Polymerisation wurde der Reaktor geoffnet, es waren kei - 
nerlei Brocken oder Belage sichtbar. 



45 
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Patentanspriiche 

1. Gasphasenwirbelschichtreaktor zur Polymerisation ethylenisch 
5 ungesattigter Monomerer, umfassend einen Reaktorraum (1) in 

Form eines vertikalen Rohres , eine Kreisgasleitung (3), einen 
Kreisgaskompressor (4) und eine Kuhleinrichtung (5) , dadurch 
gekennzeichnet , dafi im Bereich des Ubertritts des Reaktions- 
gases von der Kreisgasleitung in den Reaktorraum und im un- 
10 teren Teil des Reaktorraumes selbst entweder uberhaupt kein 

Gasverteilerboden oder nur ein Gasverteilerboden, dessen 
Gesamtflache der Gasdurchlafiof fnungen mehr als 2 0 % der 
Gesamtflache dieses Gasverteilerbodens betragt, vorhanden 
ist. 

15 

2. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach Anspruch 1, dadurch ge- 
kennzeichnet, dafl im Bereich des Ubertritts des Reaktionsga- 
ses von der Kreisgasleitung in den Reaktorraum und im unteren 
Teil des Reaktorraumes selbst kein Gasverteilerboden vorhan- 

2 0 den ist. 

3. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach Anspruch 1, dadurch ge- 
kennzeichnet, dafl im Bereich des Ubertritts des Reaktionsga- 
ses von der Kreisgasleitung in den Reaktorraum oder im un- 

25 teren Teil des Reaktorraumes selbst ein Gasverteilerboden, 

dessen Gesamtflache der Gasdurchlafiof fnungen mehr als 9 0 % 
der Gesamtflache dieses Gasverteilerbodens betragt, vorhanden 
ist. 

3 0 4. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach den Anspriichen 1 bis 3, 

dadurch gekennzeichnet, da£ im Bereich des Ubertritts des Re- 
aktionsgases von der Kreisgasleitung in den Reaktorraum zur 
Umformung des Stromungs impulses des eintretenden Gases Stro- 
mungsumf ormer angebracht sind, die so angeordnet sind, daJJ 
35 eine weitgehend homogene Einleitung der Gasstromung in die 

Wirbelschicht erzielt wird. 



40 



45 



Zeichn . 
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5. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach 'den Anspruchen 1 bis 3, 

dadurch gekennzeichnet, daB im Bereich des Ubertritts des Re- 
aktionsgases von der Kreisleitung in den Reaktorraum zur Um- 
formung des Stromungs impulses des eintretenden Gases ein 
5 grobmaschiges Netz angebracht ist, auf welchem Kugeln in sol- 

cher Zahl , Grofie und Verteilung fixiert sind, daB eine weit- 
gehend homogene Einleitung der Gasstromung in die Wirbel - 
schicht erzielt wird. 



10 6. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach den Anspruchen 1 bis 5, 

dadurch gekennzeichnet , daB der Innendurchmesser des Reaktor- 
raumes (1) mehr als 0,5 m betragt. 

7. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach den Anspriichen 1 bis 6, 
15 dadurch gekennzeichnet, daB zur Verhinderung des Eindringens 

vom Polymerisatpartikeln in die Kreisgasleitung bei abge- 
schaltetem Kompressor im Bereich des Ubergangs von der Kreis- 
leitung in den unteren Teil des Reaktorraumes eine ver- 
schlieBbare Klappe angebracht ist. 

20 

8. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach Anspruch 7, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB die ver schl ieBbare Klappe mit gleichmaBig 
verteilten Ldchern mit einem Durchmesser zwischen 1 und 7 mm 
versehen ist. 

25 

9. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach den Anspriichen 1 bis 8, 
dadurch gekennzeichnet, daB an dem oberen Teil des Reaktor- 
raumes (1) eine Beruhigungszone (2) anschlieBt. 

30 10. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach den Anspruchen 1 bis 9, 

dadurch gekennzeichnet, daB zwischen dem Reaktorraum (1) und 
den Aggregaten der Kreisgasleitung ein Zyklon zur Abtrennung 
von Polymerisat- und Katalysatorpar tikeln aus dem Kreisgas 
angebracht ist. 

35 

11. Verfahren zur Polymerisation von Ethylen Oder zur Copolymeri- 
sation von Ethylen mit C3 - bis €9 -a -Olef inen, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die (Co- ) polymerisation in einem Gasphasenwir- 
belschichtreaktor gemaB den Anspruchen 1 bis 10 durchgefiihrt 
4 0 wird. 



12. Verfahren nach Anspruch 11, dadurch gekennzeichnet, daB die 
Polymerisation in Gegenwart kondensierter Monomerer und/oder 
kondensierter Kohlenwassers tof f e durchgefuhrt wird. 



45 
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13. Verfahren nach Anspruch 11, dadurch gekennzeichnet, daB man 
ein Gemisch enthaltend gasformige und flussige Monomere in 
den Reaktorraum einspeist. 

5 14. Verfahren nach den Anspruchen 11 bis 13, dadurch gekennzeich- 
net, daB man zur Herstellung eines (Co) Polymer isats einer 
vorgewahlten Dichte d die (Co) Polymerisation bei einer 
Temperatur durchfuhrt, welche in einem Bereich liegt, der von 
einer oberen Umhullenden der Gleichung (I) 



10 



T H = 171 + — {I) 

0,84-d' v ' 



15 und einen unteren Umhullenden der Gleichung (II) 

7 , 3d' 

T N - 173 + (II) 

0, 837-d' 



20 



25 



30 



begrenzt wird, worin die Variablen die folgende Bedeutung ha - 
ben : 

T H hochste Reaktions temperatur in °C 
T N niedrigste Reaktions temperatur in °C 

d' Zahlenwert der Dichte (d) des herzus tel lenden (Co)Polyme- 
risats . 

15. Verfahren zur Herstellung von EPDM, dadurch gekennzeichnet, 
daB die Copolymerisation in einem Reaktor gemaB den Ansprii- 
chen 1 bis 10 durchgefiihrt wird. 



35 



40 



45 
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Gasphasenwirbelschichtreaktor 
Beschreibung 

5 

Die vorliegende Erfindung betrifft einen Gasphasenwirbel- 
schichtreaktor zur Polymerisation ethylenisch ungesattigter Mono- 
merer, umfassend einen Reaktorraum (1) in Form eines vertikalen 
Rohres, gewunschtenf alls eine an den oberen Teil des Reaktorrau- 

10 mes anschliefiende Beruhigungszone (2) , eine Kreisgaslei tung (3) , 
einen Kreisgaskompressor (4) und eine Kuhleinrichtung (5) , da- 
durch gekennzeichnet , dafi im Bereich des ,Ubertritts des Reakti- 
onsgases von der Kreisgaslei tung in den Reaktorraum und im un- 
teren Teil des Reaktorraumes selbst entweder uberhaupt kein Gas- 

15 verteilerboden Oder nur ein Gasverteilerboden, dessen Gesamt- 
f lache der GasdurchlaBdf f ungen mehr als 20 % der Gesamtf lache 
dieses Gasverteilerbodens betragt, vorhanden ist. Den schemati- 
schen Aufbau des Reaktors zeigt Abbildung 1. Weiterhin betrifft 
die Erfindung Verfahren zur Polymerisation von Ethylen oder 

20 Copolymer isation von Ethylen mit C 3 - bis Cs-Ct-Olef inen sowie zur 
Herstellung von EPDM, welche in einem solchen Reaktor durch- 
gefiihrt werden . 

Gasphasenpolymerisationsverf ahren gehdren heute zu den bevorzug- 
25 ten Verfahren zur Polymerisation ethylenisch ungesattigter Mono- 
merer, insbesondere zur Polymerisation von Ethylen, gewunschten- 
falls in Gegenwart weiterer ungesattigter Monomerer. Dabei gel ten 
Polymerisationsverf ahren in Wirbelschichten als besonders wirt- 
schaf tlich . 

30 

Gasphasenwirbelschichtreaktoren zur Durchfuhrung solcher Verfah- 
ren sind seit langem bekannt. Die heute ublichen Reaktoren weisen 
dabei viele gemeinsame Strukturmerkmale auf : Sie bestehen unter 
anderem aus einem Reaktorraum in Form eines vertikalen Rohres, 

35 welches im oberen Teil meist eine Erweiterung des Durchmessers 

aufweist. In dieser Beruhigungszone herrscht infolge des grofieren 
Rohrdurchmessers ein geringerer Gasstrom, der zu einer Begrenzung 
des Austrags des aus kleinteiligein Polymerisat bestehenden 
Wirbelbetts fuhrt. Weiterhin en thai ten diese Reaktoren eine 

40 Kreisgasleitung, in welcher Kuhlaggregate zur Abfuhrung der Poly- 
mer i sat ions warme, ein Kompressor und gewunschtenf alls weitere 
Elemente wie beispielsweise ein Zyklon zur Entfernung von Polyme- 
risat -Feinstaub angebracht sind. Beispiele solcher Gasphasen- 
wirbelschichtreaktoren wurden beispielsweise in EP-A-0 202 076, 

45 EP-A-0 549 252 und EP-A-0 697 421 beschrieben. 
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Alle bekannten Gasphasenwirbelschichtreaktoren besitzen im un- 
teren Teil des Reaktionsraumes einen Reaktorboden, der den Reak- 
tonsraum von der Kreisgaslei tung und dem Gasverteilungsraum raum- 
lich. abschlieBt . Aufgabe dieses Reaktorbodens ist es zum einen, 
5 ein Zuruckf lieBen der Polymer isatpartikel in das Kreisgasrohr 
beim Ausschalten des Kompressors zu verhindern. Andererseits ist 
die allgemeine technische Lehre, daB der Druckverlus t, der an 
diesem Reaktorboden infolge der relativ engen Eintrittsof f nung 
auftritt, eine gleichmaBige Gasverteilung im Reaktionsraum ge- 
10 wahrleistet. Diese Lehrmeinung wird z. B. in US -A- 3 29 8 79 2 und 
EP-A-0 697 421 vertreten. 

Ein Reaktorboden in der heute ublichen Form, also ein engmaschi - 
ges Netz Oder eine Metallplatte mit engen Bohrungen unterschied- 

15 licher Geometrie weist jedoch einige Nachteile auf : Sowohl an der 
Anstromseite des Bodens als auch an der Bodenoberseite kann es 
immer wieder zu Polymer isatablagerung en, verursacht durch staub- 
formige Polymerisat - und Katalysatorpartikel , die von der Gas - 
strdmung in die Kreisgaslei tung mitgerissen werden, kommen. Diese 

20 Gefahr besteht besonders bei sogenannter Condensed -Mode -Fahr - 
weise, d.h., wenn im Kreisgas fliissige Monomere vorhanden sind. 
Neben diesen Ablagerungen, die zu Druckanstieg und letztenendes 
zu einem Abbruch der Polymerisation fuhren konnen, verursacht 
aber auch der Druckverlus t im Normalbetrieb zusatzliche Energie- 

25 kosten, da der Kompressor diesen Druckverlust durch hohere Lei- 
stung kompensieren muB . 

Der vorliegenden Erfindung lag daher die Aufgabe zugrunde, einen 
Gasphasenwirbelschichtreaktor bereitzustellen, der diese Nach- 
30 teile nicht mehr aufweist. 



DemgemaB wurde der eingangs beschriebene Gasphasenwirbelschicht- 
reaktor sowie Verfahren zur (Co- } polymerisation in einem solchen 
Reaktor gefunden* 

35 

Der erf indungsgemafie Gasphasenwirbelschichtreaktor ist prinzipell 
zur Polymerisation verschiedener ethylenisch ungesattigter Mono- 
merer geeignet. Zu nennen sind beispielsweise Ethylen, Propylen, 
1-Buten, Isobuten, 1-Penten, 1-Hexen, 1-Hepten, 1-Octen und auch 

40 hohere cc-Olefine; weiterhin kommen z.B. auch Diene wie Butadien 
und Cyclopentadien und Cycloolefine wie Cyclopenten und Cyclo- 
hexen in Betracht. Die ethylenisch ungesattigen Monomere konnen 
allein oder in Mischung polymerisiert werden. Besonders geeignet 
ist der erf indungsgemafie Reaktor zur Homopolymerisation von 

45 Ethylen, zur Herstellung von Ethylen -Hexen- und Ethylen -But en - 
Copolymeren sowie zur Herstellung von EPDM. 
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Eine bevorzugte Ausf iihrungsf orm des erf indungsgemaBen Gasphasen- 
wirbelschichtreaktors ist dadurch gekennzeichnet , daB im Bereich 
des Ubertritts des Reaktionsgases von der Kreisgasleitung in den 
Reaktorraum und im unteren Teil des Reaktorraumes selbst kein 
5 Gasverteilerboden vorhanden ist. 



Weiterhin bevorzugt ist ein Reaktor, bei welchem im Bereich des 
Ubertritts des Reaktionsgases von der Kreisgasleitung in den Re- 
aktorraum oder im unteren Teil des Reaktionsraumes selbst ein 
10 Gasverteilerboden, dessen Gesamtflache der Gasdurchlafiof f ungen 
mehr als 50 %, besonders bevorzugt mehr als 90 % der Gesamtflache 
dieses Gasverteilerbodens betragt, vorhanden ist. 



Fur den Fall, daB ganz auf einen Reaktorboden verzichtet wird, 
^ 15 aber auch fur die anderen Bodenkonstruktionen mit sehr geringem 

v Druckverlust soli ten besonders bei groBen Reaktordimensionen beim 

Ubergang des Kreisgases aus der Kreisgasleitung in den Reaktions - 
raum zur Umformung des Stromungs impulses des eintretenden Gases 
Stromungsumf ormer angebracht sein. Dies kann durch verschiedene 
20 Gasumlenkvorrichtungen wie Leitbleche, Deflektoren, Aufprallble- 
che oder ahnliches erfolgen, wie sie dem Fachmann gelaufig sind. 

Bevorzugt sind Gasphasenwirbelschichtreaktoren, bei denen im Be- 
reich des Ubertritts des Reaktionsgases von der Kreisgasleitung 
25 in den Reaktorraum zur Umformung des Stromungs impulses des ein- 
tretenden Gases Stromungs leitbleche angebracht sind, die so an- 
geordnet sind, daB eine weitgehend homogene Einleitung der Gas - 
stromung in die Wirbelschicht erzielt wird. Der Begriff "Blech" 
soli hier naturlich nicht das Material der Vorrichtung beschrei- 
3 0 ben, sondern lediglich deren Form und Funktion; die Art des 
(" Materials ist dabei unerheblich, es mufi lediglich mit den Polyme- 

risationsbedingungen kompatibel sein. 



Eine weitere bevorzugte Vorrichtung zur Gasverteilung beim Ein- 
35 tritt in den Reaktionsraum des erf indungsgemaBen Reaktors besteht 
darin, daB im Bereich des Ubertritts des Reaktionsgases von der 
Kreisgasleitung in den Reaktorraum zur Umformung des Stromungs - 
impulses des eintretenden Gases ein grobmaschiges Netz angebracht 
ist, auf welchem Kugeln in solcher Zahl, GroBe und Verteilung 
40 fixiert sind, daB eine weitgehend homogene Einleitung der Gas- 

stromung in die Wirbelschicht erzielt wird. Das Netz sollte dabei 
so grobmaschig sein, daB es praktisch keinen Druckverlust be- 
wirkt; Aufgabe dieses Netzes ist es, die Kugeln, die als Ablen- 
keinrichtungen oder Deflektoren fur den Gasstrom fungieren, in 
45 der gewunschten Position zu halten. Die Kugeln konnen gleichmaBig 
uber das Netz verteilt sein. Besonders bei grofiem Reaktordurch- 
messer kann es jedoch sinnvoll sein, im Bereich der Reaktorachse , 
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also direkt uber dem GaseinfluB in der Mitte des Reaktorschnit - 
tes, eine grofiere Zahl solcher Kugeln anzuordnen als im Rand- 
bereich. 

5 Natiirlich konnen statt der Kugeln auch andere geometrische Korper 
verwendet werden, Kugeln sind jedoch bevorzugt, da sie eine be- 
sonders gleichmaBige und verwirblungsarme Gasverteilung bewirken. 

Die erf indungsgemaBen Gasphasenwirbelschichtreaktoren zeigen ihre 
10 vorteilhaf ten Eigenschaf ten besonders im industriellen MaBstab. 
Dabei sind Reaktoren bevorzugt, bei denen der Innendurchm.es ser 
des Reaktionsraumes (1) mehr als 0,5 m, besonders bevorzugt mehr 
als 1 m betragt. Besonders vorteilhaf t sind Reaktoren mit Innen- 
durchmessern zwischen 2 und 8 m. 

15 

Urn zu verhindern, daB groBere Mengen Fes ts toff in das Kreisgas - 
system gelangen, kann der erf indungsgemaBe Reaktor mit ver- 
schiedenen Vorrichtungen zur Gas/Fes ts toff trennung versehen sein. 
In einer Ausf uhrungsf orm des erf indungsgemaBen Reaktors schlieBt, 

20 wie eingangs erwahnt, an den oberen Teil des Reaktorraums (1) 
eine Beruhigungszone (2) an. Eine weitere Ausf uhrungsf orm des 
erf indungsgemaBen Gasphasenwirbelschichtreaktors ist dadurch ge- 
kennzeichnet , daB zwischen dem Reaktorraum (1) und den Aggregaten 
der Kreisgasleitung ein Zyklon zur Abtrennung von Polymer isat- 

25 und Katalysatorpartikeln aus dem Kreisgas angebracht ist. Dieser 
Zyklon kann gewunschtenf alls auch mit einer Beruhigungszone (2) 
kombiniert werden. In einer weitern Ausf iihrungs form wird auf 
diese Beruhigungszone verzichtet, so daB sich direkt an den Reak- 
torraum die Kreisgasleitung bzw. zusatzlich eine Einrichtung zur 

30 Abtrennung von Polymerisat- und Katalysatorpartikeln aus dem 
Kreisgas, also beispielsweise ein Zyklon, anschlieBt. Auch fur 
den Fall, daB der Reaktor weder eine Beruhigungszone noch eine 
andere Einrichtung zur Trennung von Kreisgas und. Fes ts toff auf- 
weist, soli der Begriff "Reaktorraum" so verstanden werden, daB 

35 in diesem Teil des Reaktors im Wesentlichen die Polymerisation 
stattfindet und nur geringfiigig Teile des Polymerisats mit dem 
Kreisgas zirkuliert werden. 

Da die erf indungsgemaBen Reaktoren keinen Reaktorboden besitzen, 
40 der ein Zuruckf lieBen vom Polymerisatteilchen in die Kreisgaslei- 
tung bei ausgeschaltetem Kompressor verhindern kann, kann es 
zweckmaBig sein, MaBnahmen zur Verhinderung dieses Zuruckf lieBens 
zu ergreifen. So kann beispielsweise eine Klappe oder ein Schie- 
ber im Bereich der Mundung der Kreisgasleitung in den Reaktions - 
45 raum angebracht werden, die bei ausgeschaltetem Kompressor und z. 
B. auch beim Befullen des Reaktors vor dem Beginn der Polymeri- 
sation geschlossen sein kann, beim Starten des Kompressors jedoch 
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geoffnet wird. Eine bevorzugte Ausf uhrungsf orm der Erfindung 
sieht vor, daB die verschliefibare Klappe oder der Schieber mit 
gleichmaBig verteilten Lochern versehen ist, die vorzugsweise 
einen Durchmesser zwischen 1 und 7 mm aufweisen. Mit Hilfe dieser 
5 Klappe ist ein Aufwirbeln des Schuttgutes bei zunachst geschlos- 
sener Klappe moglich. 

Erf indungsgemafi eigne t sich der hier beschriebenen Gasphasenwir- 
belschichtreaktor besonders zur Durchfuhrung von Verfahren zur 
10 Polymerisation von Ethylen oder zur Copolymer i sat ion von Ethylen 
mit C3- bis Cs-ot-Olef inen, wie sie Eingangs genannt sind. Weiter- 
hin ist ein Verfahren zur Herstellung von EPDM bevorzugt, welches 
dadurch gekennzeichnet ist, daB die Copolymerisation in einem 
erf indungsgemaflen Reaktor durchgefuhrt wird. 

15 

Da die Gefahr von Polymerisatablagerungen im Bereich des Reaktor - 
bodens nicht oder nur sehr eingeschrankt besteht, kann auf viele 
aufwendige Vorsichtsmafinahmen, wie sie bei der Verwendung her- 
kommlicher Gasverteilungsboden haufig ergriffen werden, verzich- 

20 tet werden. So ist beispielsweise der Einbau eines Zyklons zur 
Feins taubabtrennung am Reaktionsraumausgang im allgemeinen iiber- 
flussig. Auch kann problemlos flussiges Monomer zudosiert werden, 
und zwar in grofierer Menge, als sonst bei kondensierter Fahrweise 
ublich ist. Eine Durchfuhrung des erf indungsgemaSen Verfahrens in 

25 Gegenwart kondensierter Monomerer ist daher besonders vorteil- 
haf t. 

Demgemafi besteht eine vorteilhafte Ausf uhrungsf orm des 
erf indungsgemafien Verfahrens darin, daB man ein Gemisch enthal- 
30 tend gasfdrmige und flussige Monomere in den Reaktorraum ein- 
speis t . 

Das erf indungsgemafie Polymerisationsverf ahren wird in einer Weise 
durchgefuhrt, dafl die Polymerisation im Wesentlichen im Reaktor - 

35 raum (1) erfolgt und nur geringe Partikelmengen mit dem Kreisgas 
zirkulieren. Dies kann durch die oben genannten Einrichtungen zur 
Gas -Fes ts toff trennung erreicht werden. Oft kann auf solche Ein- 
richtungen jedoch weitgehend erzichtet werden, wenn man die 
Polymerisation nur knapp unterhalb der Erweichungs temper a tur der 

40 Polymeren durchf uhrt . 

Eine bevorzugte Ausf uhrungsf orm des erf indungsgemafien Verfahrens 
ist daher dadurch gekennzeichnet, daB man zur Herstellung eines 
(Co)Polymerisats einer vorgewahlten Dichte d die (Co) Polymeri - 
45 sation bei einer Tempera tur durchf uhrt, welche in einem Bereich 
liegt, der von einer oberen Umhullenden der Gleichung (I) 
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(I) 

5 und einen unteren Umhullenden der Gleichung (II) 

7,3d' 

T N = 173 + (II) 

0, 837-d' 

10 

begrenzt wird, worin die Variablen die folgende Bedeutung haben: 

T H hochste Reaktions tempera tur in °C 

15 Tn niedrigste Reaktions temp era tur in °C 

d' Zahlenwert der Dichte (d) des herzustellenden (Co) Polymeri - 
sats . 

20 Durch diese Hochtemperaturf ahrweise fallt nur ein geringer Fein- 
staubanteil an, so dafi eine Fes tstof f abtrennung meist uberflussig 
ist. 

Beispiel 

25 

In einem Wirbelschichtreaktor gemafi Abb. 1 mit einem Reaktions - 
rauminnendurchmesser von 0,5 m und einer Reaktions r aumhohe von 
3 m wurde im Eingangsbereich des Reaktionsraumes ein S tromungsum- 
former angebracht. Ein Gasver teilerboden war nicht vorhanden. 

30 

In diesem Reaktor wurde eine Copolymer i sat ion unter folgenden Be- 
dingungen durchgef uhrt : 

Gaszusammensetzung : 50 % Ethylen 
35 45 % Stickstoff 

5 % 1-Buten 
Kreisgasgeschwindigkeit : 35 m/s 
Tempera tur: 115°C 
Druck: 20 bar 

40 

Die Polymerisation wurde kontinuierlich uber 60 h durchgef uhrt . 
Nach der Polymerisation wurde der Reaktor geoffnet, es waren kei - 
nerlei Brocken oder Belage sichtbar. 
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Patentanspruche 

1. Gasphasenwirbelschichtreaktor zur Polymerisation ethylenisch 
5 ungesattigter Monomerer, umfassend einen Reaktorraum (1) in 

Form eines vertikalen Rohres , eine Kreisgaslei tung (3) , einen 
Kreisgaskompressor (4) und eine Kuhleinrichtung (5), dadurch 
gekennzeichnet , daB im Bereich des Ubertritts des Reaktions- 
gases von der Kreisgaslei tung in den Reaktorraum und im un- 
10 teren Teil des Reaktorraumes selbst entweder uberhaupt kein 

Gasverteilerboden oder nur ein Gasverteilerboden, dessen 
Gesamtflache der GasdurchlaBdf f nungen mehr als 2 0 % der 
Gesamtflache dieses Gasverteilerbodens betragt, vorhanden 
ist. 

15 

2. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach Anspruch 1, dadurch ge- 
kennzeichnet , daB im Bereich des Ubertritts des Reaktionsga- 
ses von der Kreisgaslei tung in den Reaktorraum und im unteren 
Teil des Reaktorraumes selbst kein Gasverteilerboden vorhan- 

2 0 den ist. 

3. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach Anspruch 1, dadurch ge- 
kennzeichnet , daB im Bereich des Ubertritts des Reaktionsga- 
ses von der Kreisgaslei tung in den Reaktorraum oder im un- 

25 teren Teil des Reaktorraumes selbst ein Gasverteilerboden, 

dessen Gesamtflache der GasdurchlaBof f nungen mehr als 90 % 
der Gesamtflache dieses Gasverteilerbodens betragt, vorhanden 
ist. 

3 0 4. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach den Ansprvichen 1 bis 3, 

dadurch gekennzeichnet , daB im Bereich des Ubertritts des Re- 
aktionsgases von der Kreisgaslei tung in den Reaktorraum zur 
Umformung des Stromungs impulses des eintretenden Gases Stro- 
mungsumf ormer angebracht sind, die so angeordnet sind, daB 
3 5 eine weitgehend homogene Einleitung der Gasstromung in die 

Wirbelschicht erzielt wird. 



40 



45 



Zeichn. 
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5. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach 'den Anspriichen 1 bis 3, 

dadurch gekennzeichnet, daB im Bereich des Ubertritts des Re- 
aktionsgases von der Kreisleitung in den Reaktorraum zur Um- 
formung des Strdmungs impulses des eintretenden Gases ein 
5 grobmaschiges Netz angebracht ist, auf welchem Kugeln in sol - 

cher Zahl, Grofie und Verteilung fixiert sind, daB eine weit- 
gehend homogene Einleitung der Gasstromung in die Wirbel- 
schicht erzielt wird. 

10 6. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach den Anspriichen 1 bis 5, 

dadurch gekennzeichnet, daB der Innendurchmesser des Reaktor- 
raumes (1) mehr als 0,5 m betragt. 

7. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach den Anspriichen 1 bis 6, 
15 dadurch gekennzeichnet, daB zur Verhinderung des Eindringens 

vom Polymerisatpartikeln in die Kreisgasleitung bei abge- 
schaltetem Kompressor im Bereich des Ubergangs von der Kreis- 
leitung in den unteren Teil des Reaktorraumes eine ver- 
schlieBbare Klappe angebracht ist. 

20 

8. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach Anspruch 7, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB die verschlieBbare Klappe mit gleichmaBig 
verteilten Lochern mit einem Durchmesser zwischen 1 und 7 mm 
versehen ist. 

25 

9. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach den Anspriichen 1 bis 8, 
dadurch gekennzeichnet, daB an dem oberen Teil des Reaktor- 
raumes (1) eine Beruhigungszone (2) anschlieBt. 

30 10. Gasphasenwirbelschichtreaktor nach den Anspriichen 1 bis 9, 

dadurch gekennzeichnet, daB zwischen dem Reaktorraum (1) und 
den Aggregaten der Kreisgasleitung ein Zyklon zur Abtrennung 
von Polymerisat- und Katalysatorpartikeln aus dem Kreisgas 
angebracht ist. 

35 

11. Verfahren zur Polymerisation von Ethyl en Oder zur Copolymeri- 
sation von Ethylen mit C 3 - bis C 8 -cc-Olef inen, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi die (Co- ) polymerisation in einem Gasphasenwir- 
belschichtreaktor gemaB den Anspriichen 1 bis 10 durchgefiihrt 

40 wird. 

12. Verfahren nach Anspruch 11, dadurch gekennzeichnet, daB die 
Polymerisation in Gegenwart kondensierter Monomerer und/oder 
kondensierter Kohlenwasserstof f e durchgefiihrt wird. 

45 
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13. Verfahren nach Anspruch 11, dadurch gekennzeichnet, daft man 
ein Gemisch enthaltend gasformige und flussige Monomere in 
den Reaktorraum einspeist. 

5 14. Verfahren nach den Anspruchen 11 bis 13, dadurch gekennzeich- 
net, daft man zur Herstellung eines (Co) Polymerisats einer 
vorgewahlten Dichte d die (Co) Polymerisation bei einer 
Tempera tur durchfuhrt, welche in einem Bereich liegt, der von 
einer oberen Umhullenden der Gleichung (I) 

10 

6d' 

Th = 171 + (I) 

0,84-d' 

15 und einen unteren Umhullenden der Gleichung (II) 

T N = 173 + (ID 

0,837-d' 

begrenzt wird, worin die Variablen die folgende Bedeutung ha- 
ben : 

T K hochste Reaktions tempera tur in °C 
T N niedrigste Reaktions tempera tur in °C 

d' Zahlenwert der Dichte (d) des herzustellenden (Co) Polyme- 
risats . 

15. Verfahren zur Herstellung von EPDM, dadurch gekennzeichnet, 
daB die Copolymerisation in einem Reaktor gemafc den Ansprii- 
chen 1 bis 10 durchgefuhrt wird. 



20 
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